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요 약

원자력 시설 해체시 발생되는 금속성 폐기물의 용융 제염을 위한 기초 연구를 위해 아크 용융로를 사용하여 스테인

레스강과 탄소강의 금속 폐기물 용융시 슬래그 종류, 농도, 염기도에 따라 60Co, 137Cs 핵종의 주괴, 슬래그, 분진 상으

로 분배 특성을 살펴보았다. 60Co은 90% 이상 주괴상에 균질하게 분포되었으며, 슬래그 상에는 약 10% 미만으로 잔

존하며 슬래그 조성에 따라 분배특성이 크게 영향을 받지 않았으나, 유동성이 좋은 염기성 슬래그 형성제가 포함된 슬

래그에서는 영향을 받음을 알 수 있었다. 137Cs는 스테인레스강과 탄소강의 용융체로부터 완전히 제거되어 슬래그상과

분진상 상으로 분배됨을 알 수 있었다.

Abstract − A fundamental study on the melt decontamination of metal wastes generated by dismantling the nuclear

facility, the melting of metal wastes such as stainless steel and carbon steel have been carried out to investigate the dis-

tribution phenomena of the radioisotopes such as 60Co and 137Cs into the ingot, slag and dust phases by using the var-

ious slag types, slag concentration and basicity in an arc furnace. The 60Co remained homogeneously in the ingot phase

above 90 % and it was barely present in the slag below 10 %. The effect of the slag composition on the distribution for

Co-60 was not considerable, but a basic slag former with high fluidity showed effective. 137Cs was completely elimi-

nated from the melt of the stainless steel as well as the carbon steel and distributed to the slag and the dust phase. 
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1. 서 론

금속성폐기물의 제염방법에는 용융제염, 화학제염, 전해제염, 초

음파제염, 진동연마법 등 다양한 방법이 있으나, 방사성 금속 폐기

물의 효과적인 제염방법으로 용융제염이 최근 전 세계적으로 각광

을 받고 있다. 용융에 의한 방사성 금속폐기물 제염 개념은 주로 금

속 표면에 오염된 방사성핵종을 용융 시 첨가한 슬래그에 주로 산

화물 형태로 포집시켜 주괴에서 방사성핵종을 제염하는 기술과 비

균질적으로 금속폐기물 표면에 오염된 핵종을 주괴에 균일하게 배

분시켜 잔류 오염도 측정을 손쉽게 하는 기술로 대별된다. 금속용

융 기술은 다른 처리방법에 비해 부피 감용비가 클 뿐만 아니라, 휘

발성 핵종이나 우라늄(U)과 같이 모재 금속과 반응성이 적은 핵종

은 규산염, 인산염, 붕산염, 할로겐화물 등을 함유하고 있는 무기물

질의 혼합물인 슬래그(slag)에 의해 안정화 되어 제염되며, 용융 후

최종적으로 재사용이 가능한 금속 주괴(ingot)를 생산하여 유용한

자원을 재활용 할 수 있으며, 휘발되지 않는 방사성 핵종들은 용융

금속의 결정격자 내에 방사성 핵종을 고정화시켜 비방사능을 낮출

수 있다는 장점들을 가지고 있다[1-6]. 용융기술은 전기, 가스, 코크

스, 산소 등의 여러 가지 에너지원이 사용되고 있는데, 이중 전기 용

융방식은 아크 방전으로 용융하는 방식으로 고로 ·전로법에 비하여

설비 투자액이 낮고, 생산의 유연성이 높으며, 수요 또는 생산품의

변동에 대해 용이하게 대응할 수 있으나, 방사성 핵종에 의해 내화

재의 오염과 고온에서 슬래그와의 반응으로 인한 침식으로 주기적

으로 교체가 필요하며, 이로 인해 2차폐기물이 발생하는 단점을 가
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지고 있다. 원자력 시설을 가지고 있는 선진국들은 해체시 발생되

는 금속폐기물에 대한 고감용율, 제염효과, 금속의 재사용 가능성

및 안전성 등에 대한 평가를 수행한 경험을 가지고 있다. 독일은

Krefeld의 Siempelkamp에서는 특별히 설계된 용융로를 사용하여 차

폐재나 이송 캐스크(cask)의 제조와 같은 원자력분야에서 재활용하

였고[7], 프랑스에서는 해체중인 G2/G3 원자로 부지 내에 15톤의

아크로를 사용하여 해체 시 발생하는 금속폐기물을 용융 제염을 수

행한 경험을 가지고 있다[8]. 고온용융 기술에 상당한 기술력을 가

지고 있는 미국의 Savannah River[9]와 INEEL 연구소[10]에서는 현

재 매립되어 있는 방사성 금속 폐기물 처리에 심혈을 기울이고 있

으며, 스웨덴의 Studsvik에서는 1988년말 까지 400톤 이상의 저준위

금속폐기물을 용융 제염하였다[11]. 영국의 British steel corporation

(BSC)에서는 용융제염[12]을 통해 금속을 재사용하고 있으나, 아직

국내에서는 방사성 금속폐기물의 용융제염 기술은 거의 전무한 실

정이며, 타당성 조사에만 국한되어 있다. 아크 용융방식을 사용하여

방사성 금속 폐기물의 용융제염 실험은 대부분 비방사성원소를 사

용한 핵종들의 분배 특성에 머무르고 있으며, 이는 실제 폐기물에

오염되는 있는 핵종의 물리화학적 형태가 상이하여 정확한 거동특

성을 고찰하기에는 미흡하다. 특히 대부분의 방사성 핵종은 자연 상

태에 흔히 존재하지 않는 물질이므로 용융제염의 이론적 고찰에 필

요한 물리화학적 데이터베이스(database)가 많지 않아 실험적 방법

으로 접근할 수 밖에 없다. 

따라서, 본 연구에서는 금속 용융기술의 기본적인 기초 원리를 파

악하고, 원자력 연구시설의 해체 시 발생하는 여러 가지 금속성 폐

기물에 대한 용융기술을 수립하고자 하였다. 이를 위해 아크로에서

연구용 원자로인 TRIGA II, III의 해체 현장에서 발생된 실제 폐기

물과 조성이 같은 금속시편에 60Co, 137Cs의 방사성동위원소

(radioisotope)의 오염도와 슬래그의 조성, 농도, 종류를 변화시켜 가

면서 핵종과 슬래그 사이의 상호작용에 의한 동위원소의 분배특성

과 방사성 금속 폐기물의 용융기술에서 중요한 요소 중의 하나인

주괴상에서의 방사성 핵종의 균질화 특성을 살펴보았다. 

2. 실험방법 및 분석

2-1. 설비 장치

본 연구에 사용된 실험 장치는 폭이 1.2 m이고 높이가 2.2 m 이

며, 처리용량은 최대 10 kg/Batch인 직류 아크 시스템 용융로로써

장치 개략도는 Fig. 1과 같다. 상부의 1개의 흑연전극과 하부에 1개의

동관 기저전극, 장 ·탈착이 자유로운 동(copper) 도가니, 최대 150

kW DC 전원을 제공할 수 있는 공급 시스템과 전극봉 상·하 구동

모터, 유압시스템, 진공 시스템으로 구성되어 있다. 하부 기저 전극

역할을 수행하는 수냉식 동 도가니(water-cooled copper crucible)는

장 ·탈착이 가능하도록 되어 있어 운전 시 신속하고 원활하게 도가

니를 핸들링 할 수 있으며, 필요시 동 도가니 내에 여러 가지 형태

의 도가니를 장착하여 실험이 가능한 구조로 되어있다. 장치의 전

극과 챔버(chamber)는 이중 자켓(jacket)으로 구성되어 냉각수를 공

급함으로서 시스템의 안정을 유지 하도록 하였다. 상부전극과 하부

전극 위에 놓여있는 흑연도가니와의 순간 접촉에 의해 아크를 발생

시켜 금속 폐기물을 용융시킨다. 정상 운전시 전극봉 구동장치의 스

텝퍼 모터에 의해 아크 열의 길이 및 운전형태를 자유로이 조절하

여 안정하게 유지할 수 있다. 상부에는 용융로 내부를 육안으로 확

인할 수 있도록 챔버에 3개의 포트가 설치되어 있으며, 측면에는 노

내 분위기를 자유로이 조절할 수 있도록 진공 시스템과 불활성 가

스(inert gas)를 주입할 수 있다. 필터 시스템은 Prefilter-HEPA-

Charcoal-HEPA 필터로 구성되어 있어 입자상 배기가스를 완전 처

리 할 수 있도록 하였다.

2-2. 실험 방법 및 분석

실험에 사용된 시편은 원자력 시설에서 일반적으로 쓰이는 SUS

304L과 탄소강을 택하였다. 두께가 1 mm인 SUS 304L과 탄소강

금속판을 10 mm×10 mm의 크기로 준비하여 SUS 304L 실험에서

는 60Co-54 Bq/g, 137Cs-39 Bq/g로, 탄소강 실험에서는 60Co-62 Bq/g,
137Cs-39 Bq/g로 500 g의 금속 시편을 오염시켜 흑연 도가니에 장

입한 후, 슬래그 조성, 염기도, 슬래그의 조합에 따른 최적 용융제

염 조건을 확립하기 위한 실험을 수행하였다. 용융실험 조건은 Table 1

에 수록하였다. 금속 용융체와 슬래그의 충분한 혼합이 이루어지는

시점에 도달하면 용융된 금속 용융체는 동으로 제작된 몰드에 부어

주괴로 제조하였으며, 금속 용융체의 하부에 존재하는 슬래그는

10 ml 용량의 표준 원통 시료용기에 분말 형태로 일정량을 채취한

후 고순도 게르마늄(Ge) 검출기가 장착된 MCA (multi channel

analyzer)를 사용하여 방사능 농도를 측정하였다. 배기가스는 대기중

배출되기 전에 연속공기감시기(continuous emission monitoring)와 방

사선량측정기(radiation monitoring system)를 거쳐 배출시켰다. 

Fig. 1. Schematic of the electric arc furnace.
1. Reactor chamber 9. Vacuum pump
2. Graphite electrode 10. Filter bank
3. Copper electrode 11. Emission monitor
4. Copper crucible 12. Radiation monitor
5. Power supply 13. Viewport
6. Stepper motor 14. Cooling water jacket
7. Air compressor 15. Control box
8. Argon gas
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3. 결과 및 고찰
 

3-1. 60Co 거동 특성

슬래그 종류와 염기도를 변화시켜 가면서 금속 철 용융제염시
60Co 핵종의 분배특성을 살펴보았다. Fig. 2는 슬래그 형성제를 변

화시켜 가면서 탄소강에서의 60Co 분배특성으로, 산화력이 강한 슬

래그를 첨가하였을 경우 슬래그 상으로의 분배율이 더 높게 나타남

을 알 수 있었다. Fig. 3은 CaF2-CaO-Al2O3로 구성되어 있는 슬래

그에서의 60Co 분배특성으로, 그림에서 보는 바와 같이 주괴상에 존

재할 것으로 예상되었던 60Co 핵종이 산화물을 형성하여 슬래그 상

으로 분배되는 경향을 보여주었다. Nakamura와 Fujuki[13]는 500 kg

의 공기유도로에서 탄소강과 스테인레스강을 용융시켰을 때 주괴에

는 60Co만이 검출되었고, Schuster와 Haas[14]는 실험실적 용융실험

에서 60Co가 주괴에서 99.8%, 슬래그와 에어로졸 필터에서 0.2%를

검출한 실험 결과보다 더 많은 양의 60Co 핵종이 슬래그 상으로 분

배되어 제거되는  특성을 보였다. 이는 슬래그 상에 존재하는 CaF2

는 60Co 핵종과 슬래그의 반응을 촉진시킬 수 있도록 슬래그의 유동

성, 전기전도도, 점도, 자유이온의 생성, 산화력의 특성을 변화시켰기

때문이다. 일반적으로 CaF2는 SiO2의 사슬구조를 끊어 60Co와 반응

할 수 있는 반응 사이트를 제공하며, 슬래그의 용융온도와 점도를

낮추는 역할을 동시에 수행 한다. Predominance area diagram으로

도 잘 알려진 켈로그 도표(kellogg diagram)에 의하면 코발트 원소

는 높은 온도에서 fluorides, sulfides, oxysulfides, oxyaluminates로

존재한다[15-17]. 본 실험에서 60Co는 fluorides, oxyaliminates와 화

합물을 형성하여 금속으로부터 슬래크 상으로 이동하여 제거됨을

알 수 있었다. 금속폐기물에 오염된 핵종의 효과적인 제거를 위해

서는 슬래그에 존재하는 이온과 핵종에 의해 형성되는 화합물의 형

태에 따라 좌우되는 것으로 판단된다. 일반적으로 슬래그의 구성성

분은 이들 내의 화학적 성분 거동에 따라 염기성 산화물(CaO, MnO,

FeO, Na2O), 산성 산화물(SiO2, P2O5), 중성 산화물(Al2O3, Fe2O3),

염(CaF2, Na2AlF6(cryolite), CaS)으로 나눌 수 있다. 화학적 거동은

염기성 산화물에 대한 산성 산화물 성분의 비율에 따라 정해지는데,

이를 염기도라 한다. 염기도는 금속 용융 기술에서 슬래그를 제어하

는데 매우 중요한 변수로서 염기도에 의해 슬래그의 유동성 및 슬래

그의 용융온도가 변화한다. Fig. 4와 Fig. 5에 SUS 304L, 탄소강을

사용하여 염기도에 따른 60Co의 거동 특성을 고찰한 결과를 도시하

였다. Fig. 4는 SUS 304L 용융 실험으로서 슬래그에 10% 정도의
60Co가 포집되었으며, 염기도가 낮은 0.52, 0.82보다는 1.28과 1.52

의 높은 염기도에서 더 많은 60Co가 슬래그 상으로 분배되는 특성

을 보여주었다. 탄소강 실험(Fig. 5)에서도 SUS 304L 실험과 매우

유사한 결과를 나타내었으나, 탄소강에서 더 많은 60Co가 슬래그 상

으로 분배되었으며, 슬래그 조성, 종류에 따른 용융실험 변수에 크

게 좌우되지 않고 90% 이상이 주괴에 균질하게 분포됨을 보여주었

다. 이는 탄소강 모재에 포함되어 있는 탄소 참여 반응과 Co는 Fe

보다 Gibbs free energy가 더 낮아 선택적으로 슬래그와 반응하기

때문이다. 60Co의 제염 특성은 슬래그의 조성에 크게 좌우되지 않

은 것으로 판명되었으나 플루오르가 함유된 슬래그와 염기성 슬래

그, 산화력이 높은 슬래그 상에서는 슬래그 코발트 플루오르 화합

물의 형성, 유동성 및 산화 포텐셜에 의해 다른 슬래그 보다 더 우

Table 1. The test condition for the melting of contaminated metal waste

Specimen
Slag composition (%)

Basicity
SiO

2
CaO Al

2
O

3
Others

SUS 304L*

50 30 20 0.52

40 40 20 0.82

30 50 20 1.28

10 50 40 1.59

No slag

40 10

CaF
2

(50)
-

30 20

20 30

10 40

Carbon

steel** 

50 30 20 -

-

-

-

0.52

40 40 20 0.82

30 50 20 1.28

10 50 40 1.59

30 40 10 Fe
2
O

3
(20) -

80 4 2 B
2
O

3 
(14) -

38.1 41.1 14.1
Fe

2
O

3
(2.9)

MgO (3.8)
-

No Slag

  *spikied radioisotope : 60Co-54 Bq/g, 137Cs-39 Bq/g

**spikied radioisotope : 60Co-62 Bq/g, 137Cs-39 Bq/g

Fig. 2. The distribution of 60Co on slag former in carbon steel.

Fig. 3. The distribution of 60Co with CaF
2
-CaO-Al

2
O

3
 slag in SUS 304L.
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수한 포집율을 보였다. 만약 60Co가 모재 표면에 오염되어 있다면

용융시 슬래그상으로의 이동 가능성이 높으며, 이때 플루오르 함유

슬래그와 염기성 또는 산화력이 우수한 슬래그를 사용하면 훨씬 효

과적인 제염이 이루어질 것으로 사료된다. 이처럼 다양한 화학적물

리적 특성, 용융로내의 조성, 슬래그 조성, 핵종들의 증기압, 산화물

의 밀도, 용융온도, 용융 실험 방법에 따라 그 분배특성이 다양하기

때문에 60Co의 분배특성을 규명하는 것은 상당히 복잡하면서 어려

운 공정이나,  60Co는 특정 조건에서 슬래그 상으로 분배되며, 이와

동시에 금속 형태(metallic form)으로 전환되어 60Co 형태로 만이 금

속상에 존재함을 알 수 있었다. 

 

3-2. 137Cs 거동 특성
137Cs는 원자로에서 발생되는 핵분열 물질로서 원자력 관련 시설

에 광범위하게 존재함에 따라 137Cs 핵종의 분배 특성을 고찰하였다. 

Fig. 6은 슬래그 형성제를 변화시켜 가면서 슬래그 10 wt%를 사

용하여 탄소강에서의 137Cs의 분배 특성으로 그림에서 보는 바와 같

이 137Cs의 주괴로부터 완전히 제거되어 슬래그 상과 분진 상으로

분배됨을 보여주고 있다. Larsen[18]은 special power excursion

reactor test(SPERT) III로부터 오염된 금속 조각을 용융시 약 5~10%

의 Cs가 SUS 304L 주괴상에 분포된다고 보고하였는데, 본 실험에

서는 산화력이 강한 슬래그인 Fe2O3를 첨가하였을 경우 슬래그 상

으로 20% 이상이 분포됨을 알 수 있었다. Fig. 7은 CaF2-CaO-Al2O3

로 구성되어 있는 슬래그를 사용하여 137Cs 거동 특성을 알아보았

다. 그림에서 보는 바와 같이 대부분의 137Cs는 용융체로부터 휘발

되어 분진 상으로 이동하여 제거됨을 알 수 있었다. 금속폐기물에

오염된 핵종의 효과적인 제거를 위한 슬래그의 능력은 슬래그에 존

재하는 이온과 핵종에 의해 형성되는 화합물의 형태에 따라 좌우됨

을 알 수 있었다. Fig. 8에 탄소강에 용융시 염기도에 따른 137Cs의

분배 특성을 도시하였다. Harvey[19]는 염기성 슬래그를 사용하여

전기아크로에서 용융실험 결과 슬래그내에 Cs를 포집하는 데 별 도

움이 되지 않는다는 결론을 내렸다. 그러나 본 실험에서 137Cs는 주

괴상에서 전량 휘발되지 않고 염기도가 가장 낮은 즉, 유동성이 가

장 작은 슬래그에서 더 높은 포집율을 보여주었다. 이는 철 금속 용

융시 항상 137Cs는 휘발되어 제거된다는 열역학적 특성과 정확히 일

치하지 않음을 보여주고 있다. 137Cs는 슬래그 조성, 용융온도, 운전

기술에 따라 슬래그상과 분진 상으로 이동함을 의미하며, 슬래그 화

학조성이 137Cs의 제염 효과를 높일 수 있는 중요한 인자임을 알 수

있었다. 137Cs의 슬래그 상에서 높은 포집율을 위해서는 온도 및 노

내 분위기 물질의 종류와 함량을 조절하여 슬래그에 Cs2SiO3와 같

은 안정한 화합물로 슬래그 상으로의 분배율을 높이기 위한 운전조

건을 모색하여야 할 것이다.

Fig. 4. The distribution of 60Co on the basicity in SUS 304L.

Fig. 5. The partitioning of 60Co on the basicity in carbon steel.

Fig. 6. The distribution of 137Cs on the slag type in carbon steel.

Fig. 7. The distribution of 137Cs with CaF
2
-CaO-Al

2
O

3
 slag in SUS 304L.
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3-3. 핵종의 균질화 특성

오염된 제염대상 장치 부품은 흔히 구조가 복잡해서 내부표면상

의 방사능 준위와 정확한 오염 위치 감별이 어렵고, 시간이 많이 소

요되며, 모니터링(monitoring) 가격 또한 비싸다. 일반적으로 환경방

출 기준 수준의 제염을 위해서는 제염 후 잔류방사능이 자연방사능

보다 더 낮아야 하기 때문에 잔류방사능 측정에 시간과 비용이 많

이 든다. 또한 잔류 방사능이 균일하지 않을 경우에는 더 많은 계측

과 더 엄격한 허용기준이 요구된다. 그러나 용융 후 표면 오염된 방

사능은 주괴 내에 균질하게 분포되어 방사능 준위의 측정을 쉽게

할 뿐만 아니라 정확한 방사능 준위를 알 수 있어 처분시나 재사용

을 위한 방출시 일반 대중에 대한 위험 경감과 신뢰성을 향상을 가

져온다. 또한 균일하게 고정화된 금속 주괴의 침출속도는 금속 조

각보다 훨씬 적다. 이를 위해 용융 후에는 표면방사능이 주괴 내에

분산되어 모든 잔류 핵종이 균일하게 분포 및 고정화되어져야 하므

로 각 주괴 시료의 위치를 달리하여 시편을 채취한 후 방사능을 측

정하였다. SUS 304L 용융실험에서 얻은 주괴를 상중하 3등분하여

얻은 주괴의 위치별 방사능 분포 값은 Fig. 9와 같으며, 상중하의 방

사능 분포 값이 표준편차 이내로 고른 분포값을 나타내었다. Cs는

전량 주괴상에서 휘발되어 슬래그와 배기체로 분배되었다. 용용 후

생산되는 주괴는 특성은 슬래그의 염기도 및 조성과 관계가 있었다.

많은 양의 SiO2가 함유되어 있는 슬래그는 SiO2 특성상 다른 슬래

그에 비해 점도가 높아 상대적으로 점성이 강하다. 이에 반대로 CaF2

를 함유한 슬래그는 점도가 낮아 주괴 제조시 용융물과 함께 주괴

로 혼입되나 주괴 표면을 덮어 쉽게 제거되는 우수한 형태의 주괴

를 생산됨을 확인할 수 있었다.

4. 결 론

실험실 규모의 아크 용융로를 사용하여 방사성동위원소로 오염된

철 금속(SUS 304L, 탄소강) 폐기물을 사용하여 오염 핵종들의 분

배 특성 실험을 수행한 결과 다음과 같은 결론을 얻었다. 

(1) 60Co는 대부분(95% 이상) 주괴에 잔존하고 제염특성은 염기

도에 크게 영향을 받지 않으나, 137Cs는 99% 이상 용융체에서 휘발

되어 슬래그와 분진 상에 분배되었다. 

(2) Ferric oxide와 CaF2 첨가는 60Co 제염성능과 용융시간 단축

효과가 있었으며, 이것은 슬래그와의 반응성 향상에 기인한 것으로

생각된다. 적절한 슬래그 조성은 기본 슬래그 조성(Al2O3, CaO,

SiO2)에 CaF2와 Ferric oxide를 첨가한 것이며, 적절한 슬래그 첨가

량은 철금속의 10 wt%이다.

(3) 137Cs는 슬래그 조성, 용융온도, 운전기술에 따라 모재로부터

완전히 제거되어 전량 휘발되지 않고 슬래그 상에 상당량이 포집되는

것으로 보아 슬래그 화학조성이 137Cs의 제염 효과를 높일 수 있는

중요한 인자임을 확인하였으며, 낮은 염기도를 가진 슬래그 조성이

더욱 효과적이다. 
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