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1. 서론

 자연 지하수 환경에서 방사성 핵종의 흡착반응은 
심지층처분장에서 핵종이동을 지연하는 중요 메커
니즘 중 하나이다. 사용후핵연료의 주요 핵종 중 
하나인 우라늄은 중성 및 약알칼리 지하수 환경에
서 카보네이트 및 칼슘 이온과의 착화합물 반응을 
통해 우라닐 카보네이트 화학종 및 칼슘 우라닐 
카보네이트 화학종으로 주로 존재하는 것으로 사
료된다[1]. 이에 본 연구는 우라닐 카보네이트 화
학종이 지배적으로 존재하는 환경에서 알루미나, 
실리카 및 카올리나이트에 한 흡착특성을 규명
하기 위해 시간분해 레이저형광 분광법(TRLFS)와 
감쇠 전반사 푸리에변환 적외선 분광법(ATR-FTIR)
을 이용하여 표면 흡착종의 분광학적 특성을 조사
하였다.

2. 본론

2.1 시료준비
 흡착실험 전 우라닐 카보네이트 화학종이 지배적
으로 형성될 수 있도록 수용액을 제조하였다. 수용
액은 우라늄(VI) 농도는 9×10-5 M, 카보네이트 농
도는 Na2CO3를 사용하여 0.025 M로 제조되었다. 
시료의 pH는 TRIS를 사용하여 7.5, 8.0, 그리고 
9.0으로 완충하였다. 모든 용액의 이온세기는 
NaClO4를 이용하여 0.1 M로 유지하였다. 수용액 
제조이후 TRLFS 및 화학종 계산을 통해 
UO2(CO3)34-, CaUO2(CO3)32- 및 Ca2UO2(CO3)3(aq) 
가 지배적으로 존재하는 것을 확인하였다. 
 제조된 수용액과 흡착 광물질을 3 g/L의 비율로 
섞고, 2 일 동안 지속적으로 교반시켜 흡착실험을 
진행하였다. 그 후, 원심분리(30 min, 10,000 
rpm) 및 주사기 필터(0.02 μm)를 사용하여 상층
액과 고체상을 분리하였다. 분리된 고체상은 흡착
된 화학종의 분광학적 특성을 분석하기 위해 사용
되었다.

2.2 표면 흡착종에 대한 TRLFS 분석 
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Fig. 1. Fluorescence spectra of adsorbed U(VI) 

species onto alumina, silica and kaolinite. Solid lines 
and dashed lines represent adsorbed species in the 

presence and absence of carbonate ions, 
respectively.

 카보네이트가 존재하는 환경에서 알루미나에 흡착
된 우라늄 표면 화학종은 우라닐 하이드록소 표면 
화학종과 비교하였을 때 청색편이 된 형광스펙트럼
을 보여준다(Fig. 1). 이러한 형광분광학적 특성은 
두 개 이상의 카보네이트 이온을 포함하고 있는 수
용액 우라닐 카보네이트 화학종[2]과 우라닐 카보
네이트 광물[3]에서도 관찰되는 것으로 말미암아, 
알루미나 표면에서는 우라닐 카보네이트 표면 착화
합물이 형성되는 것으로 사료된다. 반면, 실리카 
및 카올리나이트 표면 화학종은 카보네이트 이온의 
존재와 무관하게 동일한 형광 분광학적 특성을 보
이므로, 우라닐-하이드록소 표면 착화합물이 형성
되는 것으로 관찰된다.

2.3 표면 흡착종에 대한 ATR-FTIR 분석
 ATR-FTIR 분광법을 이용하여 카보네이트 환경에
서 흡착된 우라늄 화학종 분석결과, 알루미나 의 



224  2016 한국방사성폐기물학회 추계학술대회 논문요약집

경우 1508 및 1377 cm-1에서 두 개의 카보네이트 
특성 흡수봉우리를 확인할 수 있었다. 반면 실리카 
및 카올리나이트 표면에서는 카보네이트 특성 흡수
봉우리는 관찰되지 않았다(Fig. 2). 알루미나 시료
에서 관찰된 131 cm-1 흡수봉우리의 간격은 흡착
된 화학종에서 카보네이트가 두 자리 리간드로 참
여하는 것을 보여준다[4].

3. 결론
 
 우라닐 표면 흡착화학종을 두 개의 분광법을 통해 
분석한 결과, 알루미나 표면에서는 카보네이트 이
온이 흡착 화학종에 참여하지만, 실리카 및 카올리
나이트 표면에서는 카보네이트 이온이 참여하지 않
고, 흡착 과정에서 탈착되는 것으로 사료된다. 본 
논문의 결과와 기 보고된 결과들을 종합적으로 평
가한 결과[5], 우라닐 카보네이트 표면 착화합물 반
응은 표면전하특성에 민감한 것으로 예측된다. 알
루미나와 같이 PZC(Point of Zero Charge)가 상

적으로 높은 pH(~ 7)에서 관찰되는 광물질에서
는 카보네이트가 우라닐 흡착종에 참여하나, PZC
가 낮은 pH(< 4)에서 관찰되는 실리카 및 카올리
나이트 표면에서는 카보네이트 표면 착화합물 반응
은 저해될 것으로 판단된다.
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Fig. 2. ATR-FTIR of adsorbed U(VI) species onto 
alumina, silica, and kaolinite in uranyl carbonate 

system.




