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Abstract

The decay heat of Cs and Sr contained in a LiCl waste salt, generated from an electrolytic reduction

process in pyroprocessing of spent nuclear fuel, has been calculated. The calculation has been carried out under

some assumptions that most of the LiCl waste is purified and recycled to main process, and the residual is

fabricated to make a waste form.  As a result, the decay heat from daughter nuclides such as Ba and Y seems to

be maximum 4.6 times higher than that from their parent nuclides such as Cs and Sr. The thermal release from

Cs and Sr in the LiCl waste is the maximum around the first one month, so an cooling system operation for

some time at the beginning would be suggested to control a rapid increase in the temperature of the LiCl waste

salt.
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요 약

사용후핵연료 파이로프로세싱의 전해환원 공정에서 발생하는 LiCl 염폐기물내 Cs과 Sr의 방사능 붕괴열

을 계산하 다. 계산시 대부분의 LiCl염폐기물을 재생하여 재활용하고 나머지를 고화체로 만든다고 가정하

다. 계산결과 Cs 및 Sr의 붕괴로 생성되는 자핵종인 Ba와 Y에 의한 열발생량이 모핵종에 비해 최대 4.6배

더 많았다. LiCl염폐기물내 Cs 및 Sr에 의한 열발생은 초기 한달 정도에 최대이므로 일정 기간 초기 LiCl염폐

기물의 온도 급상승을 제어할 냉각설비의 운 이 바람직할 것으로 보인다. 

중심단어 : 붕괴열, 세슘, 스트론튬, 리튬클로라이드, 파이로프로세스, 염폐기물
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I. 서 론

원자력발전소에서 사용한 사용후핵연료에는 우라늄

(Uranium; U)이나 플루토늄(Plutonium; Pu) 같은 유용한 성분

이 많이 남아 있어 에너지 자원으로서 재활용하기 위한 다양한

처리기술들을 개발하여 왔다. 현재 한국원자력연구원에서 개



보로실리케이트(borosilicate) 유리를 첨가하여 유리고화체로

제조하고 있다. 그런데 염폐기물에 함유된 주성분 중의 하나인

염소성분(Cl)이 유리와의 양립성이 매우 낮아[2] 유리 조성물질

(glass frit)을 첨가하여 바로 폐기물 고화체로 만드는 것은 불가

능하다. 이에 대한 해결책으로 미국 알곤국립연구소(Argonne

National Laboratory; ANL)는 방사성 핵종이나 염소 성분을 제

올라이트와 같은 고정화 매질에 가두어 염내포 제올라이트

(salt-loaded zeolite; SLZ)를 만든 후 여기에 유리조성물질을 첨

가하고 고온에서 세라믹 폐기물고화체(ceramic waste form;

CWF)로 만드는 기술[3]을 개발한 바 있다. 또 다른 방법으로는

한국원자력연구원이 개발한 기술로 유리와의 양립성이 적은

염소 성분을 SAP (Silicate-Alumina-Phosphate)라는 복합물과

혼합하여 만든 고형 생성물의 구성성분으로 안정화시킨 후 유

리 조성물질을 첨가하여 세라믹계 고화체로 만드는 것[4]이다.

그렇지만 이러한 고화체 제조기술은 염폐기물에 고정화 매질

과 유리 조성물질을 첨가하여 제조함으로 초기 발생량에 비해

최종 폐기물 고화체의 양이 크게 증가하는 단점을 안고 있다.

따라서 염폐기물에 존재하는 방사성 핵종을 분리한 후 고화체

로 만들고, 재생된 염을 다시 공정으로 재순환시켜 활용함으로

서염폐기물발생량을줄이는기술[5]도 함께개발중에있다.

사용후핵연료에서 Cs 및 Sr을 분리하는 것은 처분장 이용률

증대를 위해서도 필수적이며[6,7], 이들의 붕괴로 생성되는 바

륨(Barium; Ba)과 이트륨(Yttrium; Y)의 붕괴열은 이들의 모핵

종인 Cs 및 Sr에 비하여 훨씬 더 크다[8]. 본 연구에서는 고방열

성 핵종인 Cs과 Sr의 대부분이 전해환원 공정에서 발생하는

LiCl 염폐기물에 포함되는 것을 고려하여 이들 핵종의 열특성

을 고찰하고, 향후 LiCl 염폐기물을 포함하는 최종 고화체를 제

조하여 관리하는 동안 고화체의 온도를 예측하는 기초 자료로

LiCl염폐기물의발열량을구하고자하 다.

II. 본론

가. 전해환원공정 및 염폐기물 발생
현재 한국원자력연구원이 파이로프로세싱 재활용기술 개

발에 있어 기준으로 삼고 있는 사용후핵연료는 광 원자력

발전소 3-6호기와 울진 원자력발전소 3-6호기에서 사용 중인

16×16 한국표준형핵연료다발(Korea standard fuel

assembly; KSFA)로 235U-농축도 4.5 wt%, 연소도 55,000

MWd/tU, 10년 냉각된 것이다[9,10]. 기준 사용후핵연료에

대해 ORIGEN Code 2.1[11]를 이용하여 얻은 핵종들의 농도,

방사능 및 발열량을 기초 자료로 사용하 다. 전해환원 및

LiCl 염폐기물 재생, 고화처리 단계와 관련하여 10년 냉각기

발 중인 사용후핵연료 파이로프로세싱기술은 피복관 제거 및

분말화하는 전처리공정, 산화물 핵연료를 금속으로 전환하는

전해환원공정, 환원된 금속체에서 U과 초우란(TRansUranic;

TRU) 원소 및 희토류(Rare-Earth; RE) 원소를 회수하는 전해정

련및전해제련공정, 그리고전체파이로프로세싱공정에서발

생되는 여러 종류의 방사성폐기물을 안정화시키는 폐기물처리

공정등으로구성되어있다.

사용후핵연료에 존재하는 방사성 핵종은 3개의 범주로 나눌

수 있는데, 경원소(light elements), 악티늄족 원소, 및 핵분열생

성 원소가 그것이다. 경원소는 격자판 또는 말단 이음쇠 같은

핵연료 피복이나 구조물에서 기인한 방사성 동위원소이며, 악

티늄족 원소는 핵연료 물질인 우라늄이나 플루토늄에서 기인

하고, 핵분열생성 원소는 핵분열 반응의 결과물이다. 가압경수

로(Pressurized Water Reactor; PWR) 형 사용후핵연료에 들어

있는수많은방사성핵종중대개경원소 1종, 악티늄원소 9종,

그리고 핵분열생성 원소 12종을 주요 붕괴열 생성물질로 고려

하고 있으며, 이들 22개 핵종은 초기 10,000년 동안 전체 붕괴

열의 99 % 이상을차지한다[1].

용융 LiCl염을 전해질로 사용하는 전해환원공정에서는 대부

분의 금속계 산화물이 금속으로 환원하는 반면, 주로 I, II족에

해당하는 핵분열생성 원소는 염화물 형태로 변하여 전해질 내

에 잔류하게 된다. LiCl 보다 안정성이 더 뛰어난 이들 I, II족 원

소들은 LiCl 염을 수차례 재사용하는 과정을 거치면서 전해질

내에 농축되므로 결국 환원공정의 안정성을 위협하게 된다. 전

해질로 재사용하기에 부적합한 경우 전해질의 일부를 교체하

거나 농축된 I, II족 방사성 원소를 제거하여 재생처리를 한 후

이를 재사용하도록 하여야 한다. 전해환원 공정의 용융 LiCl염

에 농축되는 원소의 주요 성분은 세슘(Cesium; Cs)과 스트론튬

(Strontium; Sr)이다. 이들은 높은 붕괴열을 가진 대표적인 사용

후핵연료 핵분열생성 열발생 원소(heat-generation element)이

며, 특히 137Cs과 90Sr은 그 반감기가 각각 30.07년과 28.78년으

로열발생측면에서도그관리가매우중요한핵종들이다. 이와

같이 전해질로 사용한 염과 함께 발생하는 폐기물을“염폐기

물”이라고 부르며, 이들은 물에 잘 녹을 뿐만 아니라 방사선에

의해쉽게분해하여염소및금속콜로이드를생성한다.

한국원자력연구원에서 개발 중인 파이로프로세싱 재활용공

정에서는 2종류의 염폐기물 즉, LiCl 염계와 LiCl-KCl 공용융염

계 방사성폐기물이 발생하는데, 전자는 전해환원공정에서 후

자는 전해정련공정에서 발생한다. 이들 염폐기물 역시 처분하

기위해서는유동성이나확산성특히, 물에대한내침출성이좋

게 안정화시키는 과정이 필요하다. 사용후핵연료를 습식 재처

리하는 과정에서 발생하는 고준위 방사성 액체폐기물인 경우
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간을 지나서도 유효한 방사성 핵종의 특성을 표 1에 보 으

며, 표 2에 이들 핵종에 대해 ORIGEN Code 2.1로 계산한 결

과를 보 다. 사용후핵연료 전해환원공정의 처리용량 100

kgHM(heavy metal)/batch에 대해 LiCl을 10 batch 연속 사

용할 경우를 가정한 LiCl염폐기물 발생/재생/고화처리 개념

을 블록 다이어그램으로 나타내면 그림 1과 같고, 공정의 각

단계에서 핵종별 물질수지 값을 계산하기 위해 사용된 가정

은 다음과 같으며, 표시된 각 원소별 값은 방사성 동위원소

를 포함하는 해당 원소 양 전부를 의미한다.

① 전해환원 공정을 650℃에서 운전하는데, 전해질로 사용

하는 용융 LiCl염의 휘발을 무시한다.

② 전해환원 공정에서 염재생공정으로 보내는 염폐기물중

U, TRU, 귀금속(noble metal) 및 란탄족 원소를 무시한다.

③ 염재생공정에서는 I, II족 핵종만의 결정화에 따라 농축

및 회수가 일어나, 유입되는 LiCl염의 10 %에 I, II족 핵종의

90 %를 농축하여 고화체 제조공정으로 보내고 나머지 10 %

의 핵종을 포함하는 90 %의 재생된 LiCl 염을 전해환원 공정

으로 재순환한다.

④ 10년 냉각기간 이후 사용후핵연료에 포함된 Ba은 II족

핵종과 같은 거동특성을 가지나, Y는 귀금속 원소와 같은 특

성을 갖는다.

나. 염폐기물 발생열
LiCl 염폐기물에 포함된 방사성 핵종의 연쇄 붕괴반응은

90Sr의 경우 235U 핵분열반응에 의해 생성되어 베타붕괴를 하

면서 반감기가 64.1 h인 90Y로 변한 후 얼마 지나지 않아 안정

한 원소로 바뀐다. 이러한 붕괴반응을 식으로 나타내면 식 (1)

과 같다. 마찬가지로 또 다른 우라늄의 핵분열 생성물인 137Cs

도 베타붕괴를 하여 137mBa로 변한 후, 곧 안정된 원소가 되며

붕괴반응을 식 (2)와 같이 나타낼 수 있다. 한편, 133Cs이 중성

자를 흡수하여 감마붕괴로 생성되는 134Cs는 2.065년의 반감

기를 가지고 있으며 더 이상 방사성 핵종으로 붕괴하지 않고

식 (3)과 같이 안정한 원소가 된다.

(1)

(2)

(3)

표 2에서도 알 수 있듯이 90Sr 및 137Cs의 자핵종인 90Y과
137mBa는 농도가 다른 핵종에 비해 상대적으로 낮지만 이들

이 가지고 있는 방사능은 타 핵종들과 비슷한 정도이며 열발

생량은 4배 이상 많다. 그러나 이들 두 핵종의 반감기가 짧으

므로 모핵종인 90Sr과 137Cs을 제거하면 이미 존재하고 있는
90Y과 137mBa에 의한 발열은 거의 고려하지 않아도 된다. 다

만, 모핵종의 붕괴 반응이 존재하는 한 이들 자핵종에 의한 발

열을 계속 고려해 주어야 한다. 

모핵종의 붕괴상수와 원자수를 각각 λ1, N1, 자핵종의 붕

괴상수와 원자수를 각각 λ2, N2라고 할 때, 붕괴반응에 의한

핵종의 변화율을 식 (4) 및 (5)와 같이 나타낸다. 만약 시간

t=0에서 N2가 존재하지 않을 경우 N1과 N2는 식 (6) 및 (7)이

된다.

(4)

(5)

(6)

(7)

여기서, N1
0는 시간 t=0인 시점의 핵종 N1의 원자수이다.

이렇게 구한 각 핵종의 원자수에 식 (8)과 같이 원소별 붕괴

상수와 붕괴당 회수되는 에너지를 곱하고 다시 Joule-MeV간

에너지 변환상수를 곱해주면 열 발생량(W)을 구할 수 있다.

(8)

Thermal Release of LiCl Waste Salt from 

Table 1. The main radionuclides in LiCl waste from electrolytic
reduction process

Nuclide
90Sr
90Y

134Cs

137Cs

137mBa

Half life
28.78 y
64.10 h

2.065 y

30.07 y

2.552 m

Decay energy[8], MeV
0.546 (100 %)
2.282 (100 %)
0.0888 (27.3 %)
0.415  ( 2.5 %)
0.658  (70.2 %)
0.514  (94.4 %)
1.176  ( 5.6 %)
0.662  (90.1 %)
0.0332 ( 5.9 %)
0.0364 ( 1.4 %)

Recovery energy[12], MeV
0.196
0.935

1.717

0.187

0.662

Table 2. Group I, II waste composition, radioactivity and thermal
power calculated by ORIGEN Code 2.1 from 1 tU of standard spent
fuel (16 16 KSFA, 235U-concentration of 4.5 wt%, burn-out
of 55,000 MWd/tU, 10-y cooling)

Nuclide
90Sr

Sr total
90Y

Y total
134Cs
137Cs

Cs total
137mBa
Ba total

Concentration, g
6.712×102
1.231×103
1.744×10-1
7.448×102

8.051
1.610×103
4.074×103
2.459×10-4
3.046×103

Radioactivity, Bq
3.51×1015
3.51×1015
3.51×1015
3.51×1015
3.86×1015
5.18×1015
5.57×1015
4.90×1015
4.90×1015

Thermal power, W
1.100×102
1.100×102
5.247×102
5.247×102
1.063×102
1.558×102
2.620×102
5.199×102
5.199×102



여기서, Ni는 핵종 i의 원자수, λi는 핵종 i의 붕괴상수

(1/s), Ei는 핵종 i의 붕괴당 회수되는 에너지(MeV), C는 에너

지 변환상수 (=1.6021×10-13 J/MeV)이다. 

Ⅲ. 결과 및 논의

그림 2에 LiCl 염폐기물에 포함된 Cs와 Sr만 계산한 붕괴

열(점선)과 이들 핵종의 자핵종인 Ba와 Y까지 포함하여 계

산한 붕괴열(실선)을 보 다. 전해환원 공정에서 발생하여

재생공정을 거쳐 고화체 제조공정으로 보내는 LiCl염폐기

물에 포함된 모핵종인 134Cs 및 137Cs와 90Sr에서 발생되는

붕괴열은 초기(t=0)에 가장 높은 값인 113 W 정도를 가지

다가 시간이 경과함에 따라 점차 감소하여 100년경과 후

10 W, 200년경과 후 1 W 미만이 되었다. 그러나 이들 핵종

과 이들의 자핵종인 90Y 및 137mBa의 붕괴열로 인해 31일째

에 최대 636 W까지 이른 후 감소하여 100년경과 후 약 57

W, 200년경과 후에 5 W 정도가 되었다. 즉, 자핵종에 의한

붕괴열이 모핵종 보다 최대값이 4배이상 크고, 이는 90Sr의

자핵종인 90Y때문이다. 이렇게 전해환원공정에서 발생하는

염폐기물의 경우 외국과는 다르게 2가지 자핵종중 90Y만

붕괴열 증가를 가져오는 것은 한국원자력연구원에서 개발

중인 파이로프로세싱 재활용기술이 고온 분말화 (High-

temperature voloxidation) 공정[13]을 거치기 때문이다.

고온 분말화 공정은 1200℃에서 운전되는데 이 온도는 Cs

이 휘발되는 온도보다 높다. 대부분의 Cs이 휘발되어 미리

제거되었기 때문에 전해환원에 남은 Cs, 특히 137Cs의 양이

크게 줄어 Cs 및 Cs의 자핵종에 의한 열발생이 감소한 것이

다. 

고온분말화 공정 대신 저온분말화 공정을 거침으로 사용

후핵연료에 포함된 Cs이 하나도 휘발되지 않고 전해환원공

정으로 들어오는 경우를 가정하여 LiCl염폐기물의 열발생

을 계산한 결과를 그림 3에 보 다. 모핵종의 붕괴열은 초

기(t=0)에 370 W 정도에서 시간에 따라 계속 감소하여 100

년경과 후 25 W, 200년경과 후 2.4 W에 달했다. 그러나 자

핵종의 분괴열로 인해 26일째에 최대치인 1,426 W까지 이

른 후 감소하여 100년 경과 후 약 126 W, 200년 경과 후 12

W로 되었다. 자핵종의 붕괴열로 인해 LiCl염폐기물의 최대

열발생은 약 2.86배 더 크다. 고온분말화 공정을 거친 경우
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Fig. 1. Block diagram for LiCl waste generation, purification and conditioning concept
(after 10 batch uses with a capacity of 100 kgHM/batch).

Fig. 2. The decay heat of LiCl waste after high-temperature voloxidation (solid line :
with decay chain, dashed line : without decay chain).
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와 달라지는 원인은 사용후핵연료에 그대로 남아 있는 보

다 많은 양의 137Cs와 이로부터 발생된 자핵종인 137mBa의

붕괴열이 더 크기 때문이다. 붕괴열의 급격한 상승은 2차례

나타나는데, Cs/Ba 계열의 붕괴열로 인해 처음 58분까지

급격한 1차 열발생 증가가 있으며, 31일째에는 Sr/Y 계열

의 붕괴열로 인해 2번째 급격한 증가가 나타난다. 이러한 2

가지 붕괴열의 증가가 중첩되어 LiCl염폐기물 전체로는 26

일째에 최대값을 보인다.

고온 및 저온 분말화 공정을 각각 가정한 경우 전해환원

공정에서 발생하는 고화체 제조 대상 LiCl염폐기물의 단위

질량에 대한 발열량 계산 결과를 요약하여 표 3에 보 다.

전해환원공정에서 발생하는 LiCl염폐기물을 재생처리 후

남는 것을 바로 고화체로 제조하고, 고화체에서 발생된 열

이 정상상태로 외부로 전달된다면, 모핵종 보다 더 큰 붕괴

열을 가진 자핵종의 붕괴열로 인해 초기 한달정도의 기간

에 고화체의 중심온도가 최고에 이를 것이다. 미국과 같이

고준위 방사성폐기물용 고화체를 제조하는 단계에서 첨가

한 유리성분의 특성 변화를 방지하기 위해 고화체의 중심

부 온도가 400℃를 넘지 않도록 제조해야 하는 규정[14]에

도 불구하고 초기 한달 동안의 급격한 온도상승을 제어할

냉각용 수조와 같은 냉각설비의 운 이 필요할 것으로 보

인다.  

IV. 결 론

현재 한국원자력연구원에서 개발 중인 사용후핵연료 파이

로프로세싱 전해환원공정에서 발생하는 Cs 및 Sr 포함 LiCl 염

폐기물을 재생처리하여 대부분 재활용하고 나머지를 고화체

로 제조한다고 가정하여 LiCl염폐기물의 발열량을 계산하

다. 계산결과 모핵종에 비해 자핵종의 붕괴열이 최대 4.6배까

지 더 컸다. 자핵종의 연쇄붕괴를 포함한 계산으로부터 Cs 및

Sr에 의한 열발생은 초기 한달 정도에 최대값을 보이므로 이

기간 온도 급상승을 제어할 냉각설비의 운 이 바람직하다. 
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