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요 약

방사성 폐액에 존재하는 악티늄족과 란탄족의 대표원소로 Am과 Eu을 비롯한 주요핵종

10 원소를 선정하여 만든 모의폐액을 대상으로 Di- (2- ethyl hex yl) phosph oric acid의 Zr 염

과 도데칸 희석제를 사용하여 A m과 희토류 원소군의 공추출 → Am의 제 1 단계 선택적 역

추출 → 희토류원소군의 제 2 단계 역추출을 통한 Am과 희토류 원소군의 상호분리 특성을

회분식으로 고찰하였다. 공추출의 경우 1M DEHPA의 Zr 염 (Zr : 14.7g/ ℓ)으로 1M HNO3에

서의 Am 및 Eu의 추출율은 각각 80%와 94%를 보였다. 제 1 단계 역추출에서는 pH가 3.6

으로 조정된 0.05M DT P A와 1M lactic acid의 혼합 용액으로 유기상으로 공추출된 Am과

Eu의 63.3% 및 11.5%가 각각 역추출되었으며, 이때 Am과 Eu의 상호분리 계수는 13.3 이

다. 제2 단계 역추출에서는 제 1단계 역추출에서 역추출되지 않고 유기상에 남아 있는 희토

류원소의 역추출에 적합한 HNO3 농도는 6M이며, 이때 Eu의 경우 89.9%가 역추출되었다.

A b s tra c t

T his study w as carr ied out t o elu cidat e the chem ical charact er istics of m utual

separat ion for Am , w hich w ere selected as a st and - in for m inor act inide, an d RE (rare

earth elem ent s ) by solv ent extr act ion w ith Zr salt of di- (2- ethylhex yl) phosphoric acid

at bat ch sy stem . A s result s , 80% of Am and 94% of Eu w ere coex tr act ed w ith Zr salt

(Zr con centr at ion =14.7g/ ℓ) of 1M DEHPA/ dodecane at 1M HNO3 in the extr act ion st ep .

T he ex tr act ion yields of A m an d Eu w ere proport ionally in creased w ith th e

con centr at ion of Zr in Zr salt of 1M DEHPA/ dodecane h aving th e syn ergist ic effect . In

the 1st st r ippin g st ep for th e select iv e separat ion of Am , 63.3% of Am and 11.5% of Eu

w ere str ipped w ith the m ix ed solu t ion of 0.05M DT PA an d 1M lactic acid adju st ed pH

of 3.6. At that t im e, the separat ion factor calculat ed from th e distr ibut ion coefficient s of

A m and Eu w as 13.3. In the 2n d Str ipping st ep to rem ov e the Eu rem ained the organic

phase after the 1st str ipping st ep , 89.9% of Eu w as str ipped int o aqu eou s phase w ith

6M HNO3 .

1 . 서 론

고준위 방사성 폐액 (h igh - lev el r adioact iv e liquid w aste : HLLW )에 함유되어 있는



MA (m in or actinide ) 및 RE (rare earth ) 원소들은 그 자체가 중금속으로서의 화학적 독성을

갖고 있을 뿐만 아니라, 특히 MA의 경우는 대부분 장기간 방사선을 방출하는 반감기가 긴

원소들이므로 인간의 생존 영역인 자연 생태계와 상당기간 격리시키는 것이 바람직하다. 현

재의 대표적인 관리방법으로 HLLW 를 유리화(v it r ificat ion ) 하여 지하 깊은 지층에 처분하

는 방법이 있으나, 최근에는 이를 보다 과학적으로 안전하게 처리하여 관리하는 문제와 더

나아가서는 재활용하는 방법에 대한 연구의 중요성이 증대되고 있다. 따라서 유리화 방법

보다는 HLLW에 함유되어 있는 반감기가 긴 장수명 핵종인 초 우라늄원소 (T RU ), 99T c 및
12 9I 군을 비롯한 고방사선 및 고발열량을 가진 137 Cs , 90 Sr 군, 또 귀금속에 속하는 백금족

원소 등을 화학적성질이 유사한 몇 개의 그룹으로 분리해내는 군분리기술과 군분리로부터

얻은 장수명 핵종을 액금로, 전용 T RU 연소로, 또는 가속기/ 미임계로 복합시스템 등을 이

용한 소멸처리 기술에 대한 연구가 미국, 일본, 프랑스 등 원자력 선진국을 중심으로 진행되

고 있다.

현재 연구 중인 군분리 기술은 이온교환법, 침전법, 용매추출법, 용융염전해법 등 여러 가

지 방법이 제시되고 있으나, 용매추출법에 대한 연구가 많이 수행되고 있으며 추출제로는

아미드 계열과 유기인산 계열의 추출제가 많이 이용되고 있다. 본 연구팀 또한 유기인산 계

열의 추출제인 DEHPA (di- (2- ethylh exyl) ph osphoric acid)를 중심으로 CMP O (octyl

(phenyl)- N , N - diisobutyl carbam oyl m ethyl ph osphine ox ide) 및 DIDPA (di- isodecyl

ph osphoric acid )를 사용하여 군분리 연구를 수행한 바 있다[1∼5].

상기 추출제 중에서 CMP O와 DIDPA는 모두 MA와 RE 원소의 상호분리계수가 DEHPA

에 비해 10배 이상 낮은 단점이 있는데 반하여, DEHPA는 질산농도에 따른 추출성이

CMP O와는 서로 상반된 성질을 가진 산성 추출제로서 질산농도가 낮을수록 분배계수가 더

증가하는 특성을 나타낸다. 그러므로 DEHPA 추출제로 실제의 HLLW를 대상으로 MA와

RE 원소를 함께 추출하여 이를 상호분리하기 위해서는 질산농도를 0.1M까지 탈질해야 하

는 문제점이 있다[3].

이와같은 문제점을 개선할 수 있는 가능성을 가진 추출제로서 금속이온이 함유된 유기인

산 추출제가 최근에 주목받고 있다. W eav er [6]가 유기인산 추출제에 다가 원소인 Zr , Hf이

존재할 때 알카리 토금속원소, 3가의 MA와 RE원소에 대한 분배계수가 증가하는 현상을 처

음 발표이래 최근에는 군분리의 용매추출 공정에 대한 적용 가능성이 검토되고 있다[7∼13].

일반적으로 용매추출 공정에서 원소들 간의 상호영향은 한 원소가 다른 원소의 추출을 억제

하거나 또는 어떤 특성 원소에 대해서 추출력을 상승시키는 효과를 나타낸다. 이런 현상은

유기상에서 유기인산 추출제와 형성한 착물의 용해도가 Zr 또는 Hf의 유기인산 착물의 용

해도보다 더 작은 경우 Zr , Hf의 유기인산 추출제의 화합물이 유기인산 추출제 자체보다 더

강력한 추출제로 간주될 수 있으며, 특히 Zr이 함유된 유기인산 추출제는 질산용액에 존재

하는 알카리 토금속원소, MA 및 RE 원소에 대해 가장 선택적인 추출제로 잘 알려져 있으

며, 또한 수력학적 성질, 내방사선 및 질산에 대한 높은 화학적 안전성을 유지하는 것으로

고찰되고 있다.

본 연구에서는 방사성 폐액에 존재하는 악티늄족과 란탄족의 대표원소로 A m과 Eu을 비

롯한 주요금속원소 10원소를 선정하여 만든 모의 폐액을 대상으로 DEHPA의 최대 단점인

질산농도가 낮을수록 Am과 Eu의 추출이 잘되는 문제점을 극복하기 위하여 지금까지 연구

해온 DEHPA에 Zr을 붙여 만든 DEHPA의 Zr 염 (이하 Zr - DEHPA로 표기) 추출제를 사용

하여 Am과 란탄족원소들의 상호분리를 위한 공추출 및 선택적 역추출에 대한 화학적 특성



을 규명하였다.

2 . 실험

2. 1 시약

DEHPA , T BP 및 n - dodecan e, HNO3는 M erck 제품, zir conium sulphate와 di- ethylen e

tr iamine pent aacet ic acid (DT PA )는 A ldrich 제품, lactic acid는 T EDIA 시약, (NH 4 )2CO3는

Katay am a 시약, (CH 2OH )2 (CH OH )4는 Sh ow a 시약, 그리고 LS C용 cockt ail 용매는 P ackard

사의 Ult im a Gold를 사용하였다. 동위원소 24 1Am과 152Eu는 미국의 IPL (Isot ope Produ ct

Lab orat ories )사 제품을 사용하였다.

2. 2 기기 및 분석

추출실험은 온도 및 시간조절이 가능한 진탕기 (Jeio T ech , 모델; SI- 900R )를 사용하였

다. 용액의 pH 측정은 Orion m odel 940 pH 미터로 측정하였다. 방사성 동위원소 24 1Am 및
152Eu 핵종은 액체섬광계수기 (liquid scin tillat ion analy zer ; P ackard m odel 2500T R/ AB )로

분석하였으며 Cs은 원자 흡광분석기(Varian m odel B470)로 분석하고 그밖의 금속원소의

농도는 유도쌍결합 플라스마 분광기 (Jobinyv on m odel JY 38 plu s )와 다중파고 분석기

(Ox ford, M CA , Ge (Li) det ect or )로 분석하였다.

2. 3 Zr - DEHPA 제조

부피플라스크를 사용하여 1M HDEHP/ dodecan 시약과 실험조건에 맞는 Zr 농도의

Zr (S O4 )2를 1M H 2S O4 용액에 용해시켜 Zr/ 1M H 2S O4 시약을 만든다. 그리고 이들 두 시약

의 부피비가 1:1 이 되도록 분액깔대기에 취한 후 30분간 진탕하여 Zr이 유기상으로 추출되

어 평형이 이루어질때까지 추출한 후 방치하여 유기상과 수용상이 분리되도록 한다. 그리고

유기상만을 분리하여 1M H 2S O4 용액으로 1회 0.5M HNO3로 1회 연속 세척한 다음 상분리

여과지(w atm an , IP S )로 여과하여 잔유 수분을 제거한 후 시약병에 보관한다. 그리고 1M

H 2S O4의 Zr 시약과 Zr 추출 및 세척한 1M H 2 S O4 용액과 0.5M HN O3 세척용액의 Zr 함량

은 분석하여 Zr - 1M HDEHP 수득율을 계산하였다.

2. 4 Zr - DEHPA의 전처리

Zr - DEHPA 추출제는 추출실험에서 사용하기 전에 실험조건에 따라서 0.5M∼2M 질산용

액과 1:1의 부피비로 전처리(pre - equilibr ium ) 한 후 사용하여 Zr - DEHPA에 의한 질산추출

로 인한 영향을 배제시켰다.

2. 5 추출 및 역추출 실험

실험조건에 따라 4㎖ ∼ 20㎖ 용량의 유리용기에 수용상과 유기상의 비가 1 : 1 이 되도록

취한 후 온도 및 시간조절이 가능한 진탕기로 평형이 될 때까지 진탕시킨 후 방치하여 수용

상과 유기상을 상 분리시킨다. 상 분리된 수용상과 유기상중 일정량을 취하여 LS C로 분석

하였다.

2. 6 모의 방사성 폐액 제조

모의 방사성 폐액 (sim ulat ed radioactiv e w ast e solu tion )은 실제의 HLLW에 존재하는 주



요 금속원소의 대표원소를 선정하여 제조하였다. MA의 대표원소로 Am , RE의 대표원소로

Nd, Eu , Ce, Y 그리고 MA와 RE 분리공정에서 문제 원소로 알려진 Zr , F e, M o 원소, 알카

리족 원소인 Sr , Cs의 10 성분을 선정하여 1M 질산용액에 용해시켜 제조하였다. 그리고 모

의 방사성 폐액의 제조시 사용된 모든 시약은 특급시약으로 특별한 정제과정 없이 그대로

사용하였으며, 모의 방사성폐액의 화학조성은 T able 1과 같다.

T able 1. Chemical composit ions of the estimated and simulated HLLW

Element
E st im ated

HLLW
(m ol/ L )

Sim ulated
HLLW
(m ol/ L )

Reagent

Am - 241 0.0012 tr acer RI

Eu - 152 0.0019 tr acer RI

N d 0.0434 0.0434 Nd (NO3 )3·6H 2O

Ce 0.033 0.033 Ce (NO3 )3·6H 2O

Y 0.0084 0.0084 Y (NO3 )3·4H 2O

Eu 0.0019 0.0019 Eu (NO3 )3·5H 2O

Zr 6.9x 10 - 2 6.9x 10 - 3 ZrO (NO3 )2·x H 2 O

F e 0.038 0.038 F e (NO3 )3·9H 2O

M o 0.069 6.9x 10 - 5 (NH 4 )6M o7O2 4·4H 2O

Sr 0.0165 0.0165 Sr (N O3 )

Cs 0.0371 0.0371 CsNO3

3 . 결 과 및 고 찰

3.1 Zr - DEHPA 특성 및 안전성 시험

Zr - 1M DEHPA를 추출제로 사용하여 MA/ RE의 상호분리 실험에 사용하기 앞서 Zr - 1M

DEHPA의 특성 및 안전성에 대한 시험을 수행하였다. MA/ RE의 상호분리공정에서 Zr - 1M

DEHPA의 안전성에 영향을 고려할 수 있는 인자로는 질산농도, DT P A 농도, 젖산농도, pH ,

용매재생용액, 금속원소와 Zr - 1M DEHPA의 Zr과의 치환 반응, 온도, 방사선에 대한 Zr - 1M

DEHPA의 안전성에 미치는 영향을 예상할 수 있다. 그러나 본 실험에서 아직 수행하지 못

한 방사선이 미치는 영향에 대한 실험은 DEHPA 뿐만 아니라 DT PA 및 실험에 사용되는

주요 시약을 대상으로 한 실험이 요구된다.



3.1.1 Zr - DEHPA IR 특성

1M DEHPA와 Zr - 1M DEHPA를 적외선 분광기로 측정한 결과 1230 Cm - 1에서 나타나는

DEHP A의 P → O 흡수띠가 Zr을 추출한 Zr - 1M DEHPA의 스펙트럼에서는 더 낮은 주파수

로 전이(shift )가 되어 DEHPA의 P → O와 Zr이 결합되어 있음을 알 수 있었다[14].

3.1.2 HNO3 매질에 대한 안전성

그리고 Zr - 1M DEHPA를 0.1M , 0.5M , 1M , 1.5M HNO3와 1:1의 부피비로 혼합하여 진탕

한 후 수용상의 Zr 농도를 분석한 결과 0.01ppm 미만으로 DEHPA와 결합한 Zr이 실험하

고자 하는 수용액의 질산농도 범위에서 안정한 결합을 유지하는 것을 알 수 있었다.

3.1.3 금속원소와 치환반응에 대한 안전성

치환반응에 대한 영향으로 Zr - 1M DEHPA의 Zr과 치환 가능성이 있는 Y에 대해 실험한

결과 Zr과 Y의 치환반응이 일어날 가능성은 없다고 판단되었다. 그리고 온도에 대한 영향

도 무시할만한 수준이었다.

3.1.4 DT P A/ 젖산 역추출제에 대한 안전성

Zr - 1M DEHPA으로 질산매질에서 공추출된 Am과 RE를 상호분리하기 위해서 사용되는

DT PA와 젖산의 혼합용액에 대한 Zr - DEHPA의 분해도를 측정하였다. Am의 역추출제인

DT PA 농도, 젖산농도, pH 변화에 대한 실험결과를 보면 T able 2에서 보는 바와같이 1M

DEHP A에 함침된 Zr의 분해도는 DT P A의 경우 최대 5.2% , 젖산의 경우 최대 6.37% , pH

변화에 대해서는 최대 6.0%가 분해되어 수용상으로 침출되었으며 그 중에서도 안전성에 가

장 큰 영향을 미치는 인자는 젖산임을 알 수 있었다. 젖산농도 1M일 때 Zr - DEHP A의 Zr이

약 0.58% 해리되므로 Am/ RE의 상호분리시 DT PA는 0.05M , 젓산농도는 1M이 적합하다고

판단된다.

T able 2. T he degredation of Zr salt in the Zr - 1M DEHPA/ dodecane w ith the m ix ture
solut ion of DT PA an d lact ic acid at v ariou s pH (initial Zr concentr ation : 14,7 g/ L )

[DT PA ] Degradat ion , % [Lact ic acid] Degradation, % pH Degradation, %

0.02 2.4 0.5 0.06 3.0 2.5

0.05 3.6 1.0 0.58 3.3 3.2

0.08 4.3 1.5 3.63 3.6 3.7

0.15 5.2 2.0 6.37 4.0 6.0

Lactic acid

pH

1.5M

3.6

DT PA

pH

0.05M

3.6

DT P A

Lact ic acid

0.05M

1.5M

3.1.5 용매재생 시약에 대한 안전성

사용후 용매를 재생하기 위해서 사용되는 0.5M (NH 4 )2 CO3와 0.05M (CH 2 OH )2 (CH OH )4의

혼합용액에 대한 Zr - DEHPA의 안전성을 측정하였다. V o r g :V a q = 1:1 또는 1:2인 조건에서 두



경우 모두 Zr - 1M DEHPA의 Zr 중 99.9%가 분해되어 수용상으로 침출되었다. 이와같은 결

과는 Zr - DEHPA가 용매재생 용액에 대해서 매우 불안정하여 Zr이 완전 분해된다는 것을

의미하므로 Zr - DEHPA를 재순환 사용시 DEHPA의 Zr 염 추출제를 다시 제조하여 순환시

켜야 한다.

3. 2 다성분계 대상 공추출

3.2.1. Zr 농도 영향

1M DEHPA에 존재하는 Zr이 Am과 Eu 추출에 미치는 영향에 대한 실험결과는 참고문

헌 15에 발표한 F ig . 1과 같이 A m과 Eu의 추출율이 Zr 농도에 비례하여 증가하다가 Zr 농

도가 15g/ L 이상에서는 거의 일정하였다. 따라서 본 연구에서는 Zr이 14.7g/ L가 함침된

Zr - 1M DEHPA를 사용하였다.

3.2.2. DEHPA 농도 영향

F ig . 2는 1M HN O3 및 O/ A =1에서 Zr - DEHPA로 Am , Eu 등 10성분의 혼합용액을 대상

으로 추출한 각 원소의 추출율을 도시하였다. DEHPA 농도가 증가할수록 Am과 RE 원소의

추출율이 증가하는 경향을 나타내고 있는데, 이는 Zr이 함침된 DEHP A의 농도가 증가할수

록 3가 금속 양이온의 추출이 잘 된다는 사실을 보여주고 있다. 그리고 대부분의 Zr , M o과

일부 F e가 Am 및 RE 원소와 공추출되고 있으나 본 연구실에서 실험하고 있는 공정에서는

추출공정의 선행공정인 개미산 탈질공정에서 Zr과 M o가 각각 99%와 95% 제거되므로 본

실험에서 사용한 T able 1의 모의폐액내 Am과 RE 원소의 실제 농도에 비하면 상대적으로

낮은 농도이므로 추출공정상 큰 문제는 없을 것으로 판단된다. 그러나 본 실험결과를 볼 때

Zr과 M o는 추출공정의 선행공정에서 미리 제거하여 주는 것이 바람직하다고 생각된다.

3.2.3. O/ A 비 영향

F ig . 3은 질산농도가 1M인 Am , Eu 등 10성분의 혼합용액을 대상으로 유기상(O)과 수용

상 (A )의 비(O/ A )를 변화시키면서 Zr - 1M DEHPA (Zr =14.7g/ L )로 추출한 결과를 도시하였다.

O/ A 비가 증가할수록 Am과 RE의 추출율이 증가하고 있다. 이는 O/ A 비가 증가함에따라

서 동일한 상비와 비교하여보면 추출제의 농도가 증가된 결과에 의한 것이며 O/ A비기 증가

되면 Am의 추출율을 보다 향상시킬 수 있을 뿐만 아니라 2차 폐기물 발생량도 감소시킬

수 있으므로 이와같은 요소를 고려하면 추출단계의 O/ A 비는 2로 선정하는 것이 적합하다

고 판단된다.

3.2.4. 질산농도 영향

F ig . 4는 추출제 Zr - 1M DEHPA (Zr =14.7g/ L )로 O/ A =1에서 Am , Eu , Nd, Ce, Y , M o, F e,

Zr , Cs , Sr의 혼합용액을 대상으로 질산농도의 변화에 따른 각 원소의 추출율을 도시한 결

과다. 질산매질에서 Zr - 1M DEHPA 추출제로 3가의 MA/ RE 금속의 양이온을 추출할 때 나

타나는 질산농도의 영향에 대한 일반적인 경향은 산성 추출제인 DEHP A 고유의 특성인 산

농도가 증가하면 금속양이온의 추출율이 감소하는 특성을 Zr이 함침된 Zr - DEHPA 추출제

에서도 보여주고 있다. 그러나 다른점은 DEHPA 추출제에 비하여 Zr - 1M DEHP A 추출제

의 경우 3가의 MA/ RE 금속의 양이온 추출에 미치는 질산농도의 영향이 훨씬 작다는 특성

을 보여주고 있다. F ig . 4에서 0.5M HNO3 일 때 원소들의 추출율을 보면 크게는 세 부류의

원소군으로 구분할 수 있다. 첫째는 추출이 잘되는 원소군으로 Am , Eu , N d, Y , M o, Zr 이

고, 둘째는 추출율이 중간정도 되는 원소군으로 Ce, F e, Sr , 그리고 셋째는 추출이 안되는



원소군으로 Cs 이다. 그러나 질산농도가 증가하는 경우에는 추출이 잘되는 원소군에서 Y ,

M o, Zr의 추출율이 99% 이상으로 거의 일정하였으나 그 밖의 원소는 Eu , Nd, Am 순으로

추출율은 감소하였다. 그러나 Ce, F e , Sr의 원소군은 질산농도의 영향을 적게 받는 것으로

나타났다. 그리고 Cs은 1M 이상의 질산농도에서는 추출이 거의 안되었다. 한가지 지적할

사항은 란탄족원소들의 추출율이 Ce < Nd < Eu 순서로 증가하는 결과인데 이와같은 현상은

DEHP A에 대한 란탄족원소들의 추출율이 원자번호가 증가할수록 추출율이 증가하는 현상

과 일치하고 있음을 알 수 있다. 그러나 전체적인 측면에서 판단해 볼 때 1M DEHPA의 경

우 0.1M HNO3 이상에서는 A m과 RE의 추출율이 급격히 감소하는데 반하여 Zr - 1M

DEHP A의 경우 1M 질산농도에서도 비교적 높은 추출율을 보이고 있다. 따라서 1M

DEHP A 보다 높은 질산농도에서 추출이 가능하므로 탈질공정에서의 0.1M의 낮은 질산농도

까지 탈질해야 하는 공정상의 부담을 크게 경감시킬 수 있을 것으로 판단된다.

3.3 역추출 (Am/ RE 상호분리)

3.3.1 Am 역추출 ( 1 단계 역추출 )

10 성분계 대상 공추출공정에서 Zr - 1M DEHPA의 유기상으로 공추출된 A m , RE를 비롯

한 여러가지 원소중 1 단계 역추출에서는 Am 만을 선택적으로 역추출하는 공정으로서, 역

추출제인 DT P A/ 젖산 혼합용액의 최적조건을 규명하기 위한 실험을 수행하였다.

3.3.1.1 DT PA 농도 영향

F ig . 5는 1M 젖산, pH =3.6, 25℃에서 DT PA 농도 변화에 대한 각 원소의 역추출율을 도

시한 것이다. DT PA 농도가 증가할수록 A m의 경우 역추출율이 증가하다가 0.05M 이상에

서는 거의 일정해지는 양상을 보이지만 Eu , Nd는 DT PA 농도에 비례하여 증가하고 있다.

주요 원소의 역추출순서를 보면 A m > Nd> Eu > Ce≫Y 순이다. 이는 M 3 +와 DT PA 간의 착물

안정화상수의 순서인 A m > Eu > N d> Ce≫Y와 비교하여 보면 N d와 Eu의 순서만 바뀌었을 뿐

이들 안정화상수의 순으로 역추출됨을 알 수 있다. RE 중에서 Y , Ce, Eu 등은 별 문제가

없을 것으로 판단된다. 그리고 M o는 DT PA 농도를 0.02M∼0.15M로 변화시켰을 때 DT P A

농도변화의 영향을 받지 않고 99% 역추출되는 반면에 Y와 F e의 역추출은 1% 미만이었다.

DT PA를 H 5Y로 표시할 때 Am 3 +와 DT PA는 1:1 몰비 반응으로 Am Y - 2 이 주 반응 생성물

Am 3 + + Y 5 - → Am Y 2 -

이므로[16] 예상되는 방사성폐액의 Am 농도가 0.0012M 임을 고려하여 볼 때 종합적인 측

면에서 보면 적합한 DT PA 농도는 0.05M로 판단된다.

3.3.1.2. 젖산농도 영향

F ig . 6은 0.05M DT PA , pH =3.6, 25℃ 조건에서 역추출 혼합용액의 젖산농도를 변화하였

을때 Am , Eu , Nd, Y , F e, M o의 역추출율을 도시한 것이다. 젖산농도 변화에 대하여 A m

의 역추출율은 완만한 포물선 형태를 보였으며, Am의 경우 젖산농도가 증가할 수록 역추출

율도 증가하다가 1M 일 때 역추출율이 최대로 나타났다. 그리고 M o는 젖산농도가 1M 이

하 영역에서는 젖산농도 증가에 비례하여 M o의 역추출율이 급격히 증가하다가 1M 이상 영

역에서는 거의 일정하였다. 그러나 젖산이 수용상의 pH를 일정하게 유지시켜 주는 완충제

의 역할과 A m/ RE 상호분리도를 향상시켜 주는 작용도 하므로 전체적인 측면에서 적합한

젖산농도는 1M로 판단된다.



3.3.1.3. pH 영향

F ig . 7은 0.05M DT PA , 1M 젖산, 25℃ 조건에서 역추출 혼합용액의 pH를 3.0 4.0으로

변화하였을때 A m , Eu , N d, Y , F e, M o의 역추출율을 도시한 것이다. pH 증가에 따라서

Am , Eu Nd의 역추출율이 증가하였으며 M o는 pH 3.0 3.6 영역에서 99% 역추출되는 반

면에 Y와 F e는 거의 역추출인 안되는 것을 알 수 있다. pH가 증가할수록 A m과 Eu의 역추

출율이 동시에 증가하므로 역추출율 측면에서는 pH가 높을수록 유리하고 정제도 측면에서

는 pH가 낮을수록 Am과 공역추출되는 Eu 양이 감소되므로 Am/ RE 상호분리계수가 증가

되는 가위효과 (scis sor s effect )가 나타난다. 그러므로 Am의 역추출율과 정제도의 두가지 측

면을 고려하여 볼 때 적합한 pH는 3.3∼3.6으로 판단된다.

3.3.2. RE 역추출 ( 2 단계 역추출 )

RE 역추출은 0.05M DT PA , 1M 젖산, pH =3.6의 역추출용액으로 Am을 선택적으로 역추

출시킨 유기상을 대상으로 실험하였다. F ig . 8은 질산농도 변화에 대한 RE의 역추출율로서

Eu , Nd, Ce의 경우 질산농도가 4M 이상인 영역에서는 역추출율의 변화폭이 작았으며, Y의

역추출율은 질산농도에 비례하여 계속 증가하였다. Eu의 경우 회분식으로 1회 역추출한 결

과 질산농도가 2M일 경우 역추출율은 약 40% 이며, 질산농도가 4M 이상 영역에서는 약

90% 였다.

4 . 결 론

공추출의 경우 1M DEHPA의 Zr 염 (Zr : 14.7g/ ℓ)으로 1M HNO3에서의 A m 및 Eu의 추

출율은 각각 80%와 94%를 보였다. 이와같은 결과는 산성추출제인 DEHPA가 0.1M의 낮은

질산농도일 경우 Am과 Eu을 효과적으로 추출할 수 있는데 반하여 Zr - DEHPA의 경우 1M

질산 용액에서도 Am과 Eu을 추출할 수 있다고 판단된다. 제 1 단계 역추출에서는 pH가 3.6

으로 조정된 0.05M DT PA와 1M lact ic acid의 혼합 용액으로 유기상으로 공추출된 Am과

Eu의 63.3% 및 11.5%가 각각 역추출되었으며, 이때 A m과 Eu의 상호분리 계수는 13.3 이

다. 제2 단계 역추출에서는 제 1단계 역추출에서 역추출되지 않고 유기상에 남아 있는 희토

류원소의 역추출에 적합한 HNO3 농도는 6M이며, 이때 Eu의 경우 89.9%가 역추출되었다.
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