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1. 서론

 파이로프로세싱에 의한 사용후핵연료 처리공정에
서 우라늄, TRU 및 핵분열에 의해 생성된 란탄금
속산화물들은 금속환원반응에 의해 해당 금속으로 
환원된다. 이에 금속전환공정에서 환원율 측정이 
중요하며 이를 위한 측정법 개발 및 검증이 필요하
다. 우라늄 단일성분계에 해서는 고온중 공기산
화에 의한 무게증가를 측정하는 열중량측정법
(thermogravimetric analysis, TGA)이 알려져 있
지만. 사용후 핵연료처럼 악틴, 란탄족 등 다성분
계 금속시료의 경우 습식화학분석법외에는 효과적
인 안이 없는 실정이다. 환원율측정에 있어서금
속 및 산화물 복합체에서 금속성분만을 선택적으로  
녹여내고 그 양을 정량하는 파괴적 화학분석법이 
가장 정확한 방법이다. 
 공정시료 중 금속성 우라늄만 상으로 하는 단일
성분계에 해서는 브로민법 분석법이 알려져 있지
만[1,2,3] 다성분계인 SIMFUEL 에 해서는 그 정
량방법이 알려진 바 없다. 브로민법은 원래 미세 
금속 우라늄이 함유된 복합물질에서 금속성 우라늄
을 선택적으로 회수하기 위해 개발된 방법이다. 이 
방법을 적용하여 INL에서 사용후핵연료 전해환원
체의 환원율측정에 활용하였다. 이 때 환원체 시료
의 상태는 분말형태였다. 하지만 KAERI에서 진행
되고 있는 금속전환체는 벌크상태이며, 환원 이후 
염휘발공정에 의해 시료의 물리적상태가 더욱 단단
해 지게 된다. 물리적 상태및 상태변화가 측정에 
미치는 영향을 확인할 필요가 있다.
 본 연구에서는 SIMFUEL의 파이로프로세싱의 환
원공정의 금속전환율 결정을 위해 개발한 브로민-
선택용해법을 KAERI에서 진행되고 있는 파이로프
로세싱 전해환원공정에 적용하기 위한 최적 선택용
해, 전처리 조건 및 분석절차를 확립하고자 하였다. 

2. 본론

2.1 실험 개요
 본 연구에서 공정시료 중 악티나이드 및 란타나이

드 금속전환율 동시 측정을 위한 화학분석법 개발
에 초점을 맞추고 연구를 수행하였다. 공정시료 화
학분석기술의 핵심은 선별용해기술에 있다. 란탄족 
금속 및 산화물의 브롬-에틸아세테이트에 의한 용
해특성을 확인하는 것이 금속과 산화물이 공존하는 
파이로공정 금속전환체에 한 적용성확인의 요체
다. 환원율 측정 실험은 환원금속의 선택용해, 용
해금속 회수 및 ICP 측정을 위한 시료 전처리의 3
단계를 거쳐 진행된다 (Fig. 1).

Fig. 1. Chemistry of actinide and lanthanide 
elements in each step of bromine method.

 본 연구에서는 Br2-EtOAc 용액에서  SIMFUEL 
금속전환체의 선택용해반응을 조사하였다. 물리적 
상태의 영향을 확인하기 위해 다공성 그래뉼형태, 
벌크상태, 고온열처리에 의한 고 도 시료를 준비
하여 브로민용해법을 적용하였다. 용해방법은 금속 
우라늄에 해 적용된 문헌 [1,2]을 참고로 하여 
SIMFUEL에 적용이 가능하도록 수정된 방법을 개
발하였다. 

2.2 실험방법 
 금속전환체시료제조: SIMFUEL를 이용 KAERI 파
이로 전해환원공정 조건하에서 얻은 다양한 시료를 

상으로 환원율을 결정하였다.  
 선택용해반응: SIMUEL을 전해환원한 시료를 Ar 
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분위기에서 무게를 측정 한 후 (1) 40 mL 에틸아
세테이트에 3 mL 진한 브롬수용액을 넣어준다. 
(2) 0.2-0.5 g 의 공정시료를 넣는다. 0.3 g 의 MgO
를 함께 넣어준다. (3) 약 2 시간 교반하여 선별용
해반응을 진행시킨다. 
 회수 및 화학적처리: (4) 반응용액을 ~3,500 rpm
에서 5 분간 원심분리하여  상등액을 모은다. (5) 
침전을 20 mL 에틸아세테이트로 세척하여 상등액을 
합친다. 이 과정을 3회 반복한다. (6) 상등액에  10 
mL 강염산을 가한 후 서서히 가열하여 (~ 65℃) 
완전히 증발건조시킨다. 완전증발 건조 하지 않을 
경우 이후 전처리과정에 잔류 브롬성분에 의한 부
반응으로 인해 측정에러의 원인이 된다. 
 ICP 분석 시료전처리: 선택용해 및 회수과정 못지 
않게 측정데이터의 신뢰성에 영향을 미치는, 까다
로우면서 가장 중요한 과정이다. (7) 선택용해과정
에서 브로민과 반응하지 않은  고체물질은 은 8 M 
질산으로 용해시켜 ICP 분석용액을 제조한다. (8) 
건고된  상등액 시료를 ~ 4 M 염산/질산 용액으로 
재용해하여 ICP 분석용 Make up 용액을 제조한다. 

2.3 결과 및 토의 
 전해환원공정에 의해 환원된 SIMFUEL 시료는   
bromine-ethyl acetate 용매에 선택적으로 녹음을 
확인하였다. 우라늄은 물론 란탄족 금속 및 일부 
Ru-Mo 합금까지도 브로민에 의해 용해됨을 확인
하였다. 환원반응이 잘 진행된 전환체시료에서 우
라늄의 경우 99.7% 까지 환원되었음을 확인하였
다. 란탄족은 우라늄에 비해 약 50% 이하 수준에 
머물렀다.
 브로민법의 핵심은 브로민과 금속성 시료의 선택
용해반응이다. 이 선택용해 반응은 시료의 물리적 
상태의 영향을 받는 것으로 나타났다. 전환체 시료
의 도가 높고 딱딱할수록 용해반응이 더디게 진
행되었다. KAERI 의 전해환원공정에서 염증발을 
거친 환원체 시료의 경우는 동일한 용해 조건하에 
일부만이 용해되었으며 반응이 완결되기까지는 5
배 이상 시간이 소요되었다. (Table 1) 이는 시료
의 물리적 상태를 고려하지 않고 일반적으로 알려
진 측정법을 적용할 경우 정확한 환원율을 측정할 
수 없음을 의미한다. INL 의 전해환원공정시료는 
다공성분말형태다[4]. KAERI 의 전해환원공정의 전
환체시료는 Bulk 형태이며 염증발공정 (CP, 
Cathode Process)을 거치면 더욱 단단해 지기 때
문에 INL 측정법을 그 로 적용할 경우 언제나 실

제보다 훨씬 낮은 환원율 측정값을 얻게 된다.  
CP 공정 후 시료는 더욱 낮게 나타난다.

Table 1. Comparision of Bromine reaction time 
required

전해환원체 및 물리적상태 브로민반응시간

INL (powder) 1 Hr

KAERI Before CP (Bulk) 2.5 Hr

KAERI After  CP (Harder) 5 Hr

3. 결론

 사용후핵연료같은 악티나이드-란타나이드-전이금
속 등  다성분 복합체형태의 SIMFUEL 전해환원체 
시료에 해 브로민법을 적용함으로써 각 성분별로 
환원율 측정이 가능함을 확인하였다.
 공정변화에 따른 시료의 물리적 상태가 측정에 큰 
영향을 미치는 것을 나타났다. 정확한 환원율 측정
을 위해서는 공정에 따른 시료의 물리적상태변화를 
고려한 측정절차를 적용해야 한다. 
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