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1. 서론

 파이로 공정은 원자로 발전 후 사용후 핵연료를 
재활용하여 핵연료의 활용성을 크게 증  시킬 수 
있는 공정이다[1]. 파이로 공정 중 전해 제련/정련 
공정에서 산화물 형태의 희토류 폐기물이 분리되며 
이것을 처분하기 위한 담지체 개발이 필요하다. 세
라믹[2], 유리[3], 결정화유리[4] 등이 개발되었으나 
희토류 담지량이 적거나 프로세싱측면에서 어려움 
단점을 가지고 있었다. 본 연구에서는 50wt% 이상
의 희토류 담지가 가능하면서도 1300도/30분 용융
이 가능한 붕산유리를 개발하고 그 특성을 평가하
였다. 또한 붕산유리에서 희토류 첨가 여부에 따른 
유리 구조 및 침출 특성의 변화를 규명하고 분석하
였다.

2. 본론

2.1 희토류 담지 붕산 유리 제조 
 유리 조성은 Table 1과 같고, 희토류 함유량을 0
에서 30mol%까지 조절하였다. 조성에 맞게 혼합
한 파우더를 1300도/30분 용융하여 퀜칭하여 유리
를 제조하였다. Fig. 1은 제조한 유리 사진이며 희
토류 담지량은 22mol%(56wt%)이상이다.

Table 1. Compositions of fabricated borate glasses

Fig. 1. Picture of fabricated glasses.

2.2 희토류 첨가 시 밀도 변화 및 구조 변화
 희토류의 도가 다른 원소에 비해서 큰 편이기 
때문에, 유리에 희토류를 첨가하게 되면 일반적으
로 도가 증가하게 된다. 하지만 실제로 희토류원
소를 첨가 시 점차 도가 감소하는 결과를 나타내
었다(Table 2). 이를 해석하기 위해 희토류 첨가 
시 유리의 구조 변화를 고려하였다. Fig. 2은 붕산
유리에 희토류를 첨가할 때 가능한 2가지 붕산구
조의 변화를 나타낸 Fig이다. 위 Fig는 3CN 구조
가 4CN으로 변화된 것, 아래 Fig는 NBO 
(non-bridging oxygen)을 형성한 것이다. 아래 Fig
와 같이, 희토류 첨가 시 NBO가 형성되면, molar 
volume이 커져서 도가 감소될 수 있다. 

Table 2. Density of fabricated borate glasses [g/cm3] 

Fig. 2. glass structural changes due to Nd 
addition; (upper) charge compensation and (lower) 

NBO formation.

2.3 저온용융로 적용성
 저온용융로(Cold Crucible Induction melter)란 
유도 가열방식으로 유리를 용융하는 로이므로 전극
의 부식을 고려할 필요가 없어 수명이 길고 고온공
정이 가능하다는 장점이 있다. 한국에서는 울진에 
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건설 완료 후 운영허가를 받아 시운전중에 있다. 
저온용융로에 용융이 가능한 유리의 스펙은 전기전
도도가 0.1-1 S/cm, 점도가 10-100 poise이어야 
한다. Fig. 3은 20%의 희토류를 함량한 붕산유리 
시편의 전기전도를 측정한 것이다. 본 연구진이 제
조한 붕산 유리는 1300도 부근에서 위 조건을 만
족한다.  

Fig. 3. electrical conductivity vs temperature of 
20% Nd2O3-containing borate glass.

2.4 붕산유리의 침출 특성 분석
 침출특성 분석을 위하여 파우더 시편을 이용하는 
PCT(product consistency test) 및 벌크시편을 이
용하는 MCC1(material characteristic center 
type 1) 분석을 수행하였다. Table 3은 7 일 간 
PCT 실험 후 솔루션에 침출된 원소의 농도를 나타
낸 결과이다. 0-20%의 희토류를 함유한 유리시편 
전체에서, 모든 원소(Ca, B, Al, Nd)의 침출량은 미
국 기준치인 2g/m2이내 였으며, 특히 희토류의 침
출량은 ICP-AES의 검출한계인 0.1 ppm이하였다. 
Table 4는 20 일간 MCC1 실험을 수행한 후의 결
과이다. 희토류에 해서는 마찬가지로 ICP-AES의 
검출한계값 이하를 나타내었다. 두 실험 모두 희토
류를 첨가했을 때, 유리망목형성제인 B을 비롯한 
원소의 침출량이 1/10-1/100 수준으로 줄어들었다. 
이는 붕산유리에서 희토류의 첨가로 인하여 유리의 
화학적 내구성이 향상됨을 지지한다. 희토류 첨가
시 조 도가 감소하였음에도 불구하고 침출 내구성
이 향상된 이유로써, 본 연구진은 침출 시 유리/용
액 계면에서 형성되는 침출층(Alteration layer)에 
Nd가 분포하여 다른 원소의 침출을 막기 때문이라
고 제안한다.

Table 3. Normalized elemental releases [g/m2] of 
borate glasses obtained from PCT test

Table 4. Normalized elemental releases [g/m2] of 
borate glasses obtained from MCC1 test

3. 결론

 본 연구에서는 파이로공정에서 발생하는 산화물 
형태의 희토류 폐기물을 처분하고자 붕산유리를 제
조하였다. 1300도/30분의 공정조건에서 50wt% 이
상의 담지율을 나타내었으며, 침출특성 또한 미국 
기준을 만족하였다. 저온용융로에 적용하기에도 적
합한 전기전도도 조건을 나타내었다. 희토류를 첨
가여부에 따라서 도는 감소하는 경향, 침출내구
성은 향상되는 경향을 보였다. 역설적인 이 거동의 
원인을 희토류 첨가 시 NBO 형성 등으로 인해 유
리 구조적 조 도는 낮아지지만, 침출 과정에서 침
출층 표면에 희토류가 분포하기 때문인 것으로 제
안하였다. 
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