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ABSTRACT  Accidents at nuclear facilities and nuclear power plants led to leaks of large amounts of radioactive 
substances. Of the various radioactive nuclides released, 137Cs are radioactive substances generated during the fission 
of uranium. Therefore, due to the high fission yield (6.09%), strong gamma rays, and a relatively long half-life (30 
years), a rapid and efficient removal method and a study of adsorbents are needed. Accordingly, an adsorbent was 
prepared using Prussian blue (PB), a material that selectively adsorbs radioactive cesium. As a result of evaluating 
the adsorption performance with the prepared adsorbent, it was confirmed that 82% of the removal efficiency was 
obtained, and most of the cesium was rapidly adsorbed within 10 to 15 minutes. The purpose of this study was to ad-
sorb cesium using the Prussian blue alginate bead and to compare the change in detection efficiency according to the 
amount of adsorbent added for quantitative evaluation. However, in this case, it is difficult to determine the detection 
efficiency using a standard source with the same conditions as the measurement sample, so the efficiency change of 
the HPGe detector according to the different heights of Prussian blue was calculated through MCNP simulation using 
certified standard materials (1 L, Marinelli beaker) for radioactivity measurement. It is expected to derive a relational 
equation that can calculate detection efficiency through an efficiency curve according to the volume of Prussian blue, 
quantitatively evaluate the activity at the same time as the adsorption of radioactive nuclides in actual contaminated 
water and use it in the field of nuclear facility operation and dismantling in the future.
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1. 서  론

지난 1986년도 체르노빌과 2011년도 후쿠시마 원자력발전소 

사고로 방출된 방사성 오염 물질은 환경에 영향을 미치고 있다. 
주요 방출 방사성핵종(134Cs, 137Cs, 60Co, 90Sr) 중 137Cs은 우라늄

의 핵분열 과정에서 생성되는 인공 핵종으로 베타 붕괴를 통해 

베타선 및 감마선을 방출시킨다. 137Cs의 반감기는 약 30년으로 

인체에 흡수되면 근육에 침적하여 암발생 확률을 증가시키고, 
백혈구 감소 등을 유발하게 된다. 137Cs은 과거 핵실험을 포함하

여 원자력발전소 운영 및 재처리시설 운영 과정에서 발생되며, 
토양의 미세 입자에 잘 흡착되며 물에 대한 용해도가 높기 때문

에 확산되기 쉽다. 이와 같은 특성으로 인해 오염된 낙진을 통해 

지표수에 유입되면서 2차 오염을 유발할 수 있다[1]. 137Cs에 오

염된 지하수 등이 자연적으로 정화되기에는 오랜 시간이 필요

하기 때문에 신속하고 효율적인 세슘(Cs) 제거 방법과 흡착재의 

연구가 필요하다[2]. 
본 연구는 원전 주변 및 원전 사고 상황에 대응하기 위한 목적

으로, 원자력 사고 시 방출되는 대표적인 핵종인 137Cs을 선택적

으로 제거할 수 있는 흡착재를 제조하고 정량 평가하는데 있다. 
137Cs 이온과 양성자 교환을 통해 선택적 흡착 능력이 있다고 알

려져 있다[3,4]. 프러시안 블루(PB, Prussian Blue)를 이용하여 

비드(Bead) 형태로 제조하여 Cs+ 흡착 정도와 제거 효율을 평
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가하여 오염수 정화에 활용 가능성을 검토하였다. 137Cs 흡착 성

능은 프러시안 블루 양의 변화에 따라 MCNP 전산 모사 이용하

여 HPGe 검출기(HPGe, CANBERRA, USA)를 모사하고 흡착

재의 양 및 체적 변화에 따른 효율 보정 곡선을 도출하여 방사능 

분석에 활용하였다.

2. 재료 및 방법

2.1. 실험 재료

흡착재를 이용한 흡착실험을 하기 위해서 프러시안 블루 비

드를 제조하였다. 본 연구에서는 Alginic acid sodium salt from 

brown algae (Sigma Aldrich, St.Louis, MO, USA), Iron(III) 
ferrocyanide (Sigma Aldrich, St.Louis, MO, USA)와 Calcium 

chloride, granular (SHOWA, Akasaka, Tokyo, Japan)를 사용

하였다. 또한 Cesium standard solution (Kanto Chemical Co., 
Inc., Tokyo, Japan)인 안정동위원소를 이용하여 흡착재 양에 따

른 흡착성능 평가 실험을 수행하였다.

2.2. 실험 방법

2.2.1. 비드 제조

4% sodium alginate 용액과 2.5% calcium chloride 용액을 제

조하기 위해 증류수 400 mL에 각각 sodium alginate 16 g, cal-
cium chloride 10 g 넣고 magnetic bar를 이용하여 250 rpm으로 

24시간 혼합하였다. 2.5%의 프러시안 블루 알지네이트 비드를 

합성하기 위해 sodium alginate 용액에 Iron ferrocyanide 10 g
을 넣었다.

Iron ferrocyanide 혼합 용액은 주사기(KOVAX-SYRINGE) 
20 mL와 주사기펌프(HARVARD APPARATUS 11 Plus)를 이

용해 2.5% calcium chloride 용액에 한 방울씩 떨어뜨렸다. 이때 

주사기 펌프의 속도를 1,000 mL min-1으로 조절하여 비드의 형

상을 구형으로 조절하였다[5].

2.2.2. Cs 흡착실험

안정 동위원소인 Cs (Standard Cesium)을 5 ppm의 농도에서 

시간별 흡착량을 측정하기 위한 실험을 진행하였다. 마리넬리 

비이커(Marinelli beaker, 1 L)에 프러시안 블루가 함침된 알지네

이트 비드 125 g 과 5 ppm의 Cs 용액 250 mL 투여하였다.  함
침시간은 0, 1, 3, 5, 7, 10, 15분으로 총 7개의 시료를 채취하였

다. 추가적으로 프러시안 블루 알지네이트 비드의 흡착량 한계

를 파악하기 위해 Standard Cesium 50 ppm의 농도에서 시간별 

흡착 실험을 진행하였다. 위 실험과 동일하게 마리넬리 비이커

에 프러시안 블루가 함침된 알지네이트 비드 125 g과 50 ppm의 

Cs 용액을 250 mL 투여하였다. 다만 위 실험보다 Cs의 농도가 

10배 높은 것을 고려하여 함침시간은 0, 10, 30분, 1, 3, 5시간으

로 5 ppm에 비해 상대적으로 긴 시간을 셋팅하였고 총 6개의 시

료를 채취하였다. 채취한 시료는 ICP-MS (Inductively Coupled 

Plasma-Mass Sepectrometry)를 이용하여 분석하였다.

2.2.3. MCNP 전산 모사

프러시안 블루 비드의 흡착 실험을 통해 정확한 방사능을 얻

기 위해서는 기하학적인 조건을 표준선원과 동일한 측정용기

를 이용하여 평가할 수 있다[6]. 그러나 프러시안 블루의 밀도는 

1.8 g cm-3으로 물의 밀도보다 크기 때문에 물과 함께 넣었을 때 

가라앉게 된다. 따라서 프러시안 블루 비드 흡착재의 양에 따라

서 측정 용기내 높이 변화가 발생되며, 이를 보정하기 위해서 다

양한 높이의 표준선원을 이용하여 검출 효율을 결정한다는 것은 

사실상 불가능하다. 이러한 문제점을 해결하기 위하여 본 실험

에서는 방사능 측정 시 에너지 및 효율 교정에 이용하고 있는 측

정용기인 마리넬리 비이커(1 L)를 이용하여 흡착재의 양에 따른 

측정용기 높이 변화에 따른 측정 효율을 MCNP 전산 모사를 통

해 계산하였다. 또한 MCNP 전산 모사를 하기 전 흡착재와 사이

에 물이 균질하게 분포하는 것을 고려하여 혼합 밀도를 계산하

였다.
공극률을 계산하기 위한 식은 다음과 같다.

Porosity (%) = V
V
total

void ×100	 (1)

Vtotal은 전체의 체적이고 Vvoid는 입자를 제외한 빈 공간의 체적

이다. 본 실험에서의 Vvoid는 프러시안 블루 알지네이트 비드를 

제외한 물의 체적이다.
프러시안 블루 알지네이트 비드가 측정용기 내에서 용기 하단

으로 가라앉게 되면 흡착재를 첨가한 양만큼 측정용기에 채워지

는 흡착재의 높이가 달라진다. 측정용기내 흡착재의 높이 변화

를 전산모사의 입력 자료로 이용하였다. 검출기 효율은 검출기

(HPGe) 유효 체적에 입사하는 감마선속(flux) 영향을 받기 때문

에 시료의 형상은 효율계산에 중요하게 된다. 프러시안 블루가 

채워지는 높이는 HPGe 측정용기 바닥으로부터 높이를 의미하며 

Fig. 1과 같이 5가지 높이에 대하여 전산모사를 수행하였다. Fig 

1의 (a)는 높이 1.75 cm (208 g), (b) 3.5 cm (417 g), (c) 6.9 cm 
(871 g), (d) 8.0 cm (1,145 g) 및 (e)10.5 cm (1,550 g)을 의미한다.

3. 결과 및 고찰

3.1. 프러시안 블루 비드 제조

본 연구에서 제작된 프러시안 블루 비드의 지름은 약 3 mm이

고, 비드 한 개의 무게는 0.0275 g으로 측정되었다. 또한 Prus-
sian blue 비드의 표면에서 Fig. 2와 같이 주름이 관찰되었다. 이
는 수분증발로 인하여 생긴 것이며 표면적이 넓어져서 흡착 성

능이 향상되는 이점이 있다.
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3.2. 시간별 Cs 흡착실험

시간 변화에 따른 Cs의 흡착 성능 평가 실험은 ICP-MS로 분

석하였으며 5 ppm의 Cs 용액의 흡착 결과에 대한 제거 효율은 

Fig. 3과 같다. Fig. 3에서 확인할 수 있듯이 5 ppm의 Cs 용액은 

10분 이내로 흡착하는 것을 관찰하였다. 다음으로 50 ppm의 Cs 

용액의 흡착 결과는 Fig. 4와 같다. Fig. 4에서 또한 대부분 10분 

이내에 흡착되는 것으로 관찰되었다.
Figs. 3, 4를 통해 프러시안 블루 알지네이트 비드는 10분 이

내에 흡착하는 사실을 확인하였다. 한편, 10분을 기준으로 5 

ppm의 Cs 용액일 경우에는 81.62%의 제거 효율을 나타내었지

만, 50 ppm의 Cs 용액에서는 41.19%로 5 ppm 용액에 비해 제

거 효율이 낮게 나타났다. 이는 분배계수를 통해 설명할 수 있으

며, 식(2)를 통해 분배계수를 산출하였다. Cs 흡착이 평형 상태

에 도달했을 때 두 매체 각각에 존재하는 물질의 농도비를 나타

내는 계수를 분배계수(Kd)라 한다.

Kd = 
M C

V C C
bead i

w i0 -] g
	 (2)

Vw는 용액의 부피, C0는 용액의 초기 농도, Mbead는 알지네이

트 비드에 있는 프러시안 블루의 양, 그리고 Ci는 흡착 후 잔류 

농도를 말한다. 본 실험의 데이터를 식 (2)에 대입한 결과 5 ppm
의 Cs 용액에서 프러시안 블루 알지네이트 비드 1 g당 9.3 mL를 

Fig. 3. Cesium absorption rate at 5 ppm

Fig. 4. Cesium absorption rate at 50 ppmFig. 1. MCNP simulation geometry for efficiency calculation of 
different height ((a)~(e))

Fig. 2. Optical microscope of the surface of Prussian blue bead
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제거함을 확인하였고, 50 ppm의 Cs 용액에서는 1.7 mL를 제거

함을 확인하였다. 이처럼 Cs의 농도가 높아질수록 프러시안 블

루의 흡착 메커니즘인 이온 교환에 있어 한계가 있는 것으로 판

단된다.

3.3. MCNP 전산 모사 결과

프러시안 블루를 이용하여 첨가된 흡착재의 측정용기 높이별 

MCNP 전산 모사를 수행하기 전에 모델링된 검출기의 정확성

을 검증하기 위해서 인증표준물질(CRM)로 교정한 HPGe 검출

기의 측정 값과 MCNP의 계산 값의 검출 효율을 비교하였다[7]. 
검출기의 효율은 식 (3)을 활용하여 평가하였다.

ε = 
TYA
Cn 	 (3)

여기에서 Cn은 계수율(cps), T는 실측 시간(sec), Y는 핵종의 

방출률(%) 그리고 A (Bq)는 방사능이다.
각 핵종의 에너지별 효율 곡선 그래프를 이용하여 측정한 효

율과 MCNP로 계산한 효율의 정보는 Table 1과 같다. 측정 효율

(Measured Efficiency) 은 인증표준물질(CRM)을 이용하여 측

정한 효율 값을 나타내고, 계산 효율(Calculated Efficiency)은 

MCNP 전산 모사를 통해 계산한 효율 값을 나타낸다. 측정한 효

율과 계산한 효율의 상대적 오차 범위는 5% 이내로 본 실험에서 

이용한 MCNP 모델링의 정확성을 확인하였다.
프러시안 블루 비드가 물의 밀도보다 커서 가라앉기 때문에 

측정 용기내 체움율 변화에 따른 측정 효율을 MCNP 전산 모사

를 하였다. 측정용기 내 흡착재의 높이 변화에 따라 체적 변화에 

따른 검출 효율을 평가하였다.
Fig. 5은 프러시안 블루 흡착재의 높이 변화에 따른 검출 효율

을 토대로 나타낸 그래프이다. 검출 효율은 흡착재 양이 증가함

에 따라 선형적으로 증가하다가 일정 체적 이상에서는 포화되는 

경향을 확인하였다. 흡착재 양의 변화에 따라서 (a)에서 (c)까지 

측정 효율이 선형적으로 증가하는 것은 감마선속(flux)에 반응하

는 HPGe 검출기의 유효 체적 및 측정대상의 형상(Geometry)과 

관련이 있다. (a) 높이는 검출기의 유효 체적의 시작점의 높이와 

비슷하여 유효 체적에 입사하는 감마선속의 양이 작다. (b)는 검

출기 유효 체적의 1/2을 차지하고, (c)는 검출기의 유효 체적과 

동일한 높이에서 입사되는 감마선속이 증가하여 선형적으로 효

율이 증가한다. 측정용기의 70% 이상 흡착재로 채워진 경우 검

출 효율 변화는 포화되는 것을 확인할 수 있다. 이는 옆면의 유

효 체적에만 입사하던 감마선속이 윗면을 포함한 전면으로 입사

하기 때문이다. 다만 검출기의 형상에 따라서 유효 체적의 높이 

길이보다 유효 체적 윗면의 길이가 짧기 때문에 (a)에서 (c)의 증

가보다는 검출 효율의 증가율이 작게 된다. 마찬가지로 (e) 높이

에서의 검출 효율은 증가하지만 유효 체적에 영향을 미치는 형

상의 변화가 작기 때문에 효율 변화도 낮게된다.

4. 결  론

본 연구에서는 최근 이슈가 되고 있는 원전 운영 및 사고시에 

발생되는 오염수를 관리하고 오염원을 제거하기 위해서 알칼리

성 양이온에 대한 선택적 흡착이 가능한 흡착 소재를 제조하여 

성능을 평가하였다. 흡착소재를 비드 형태로 제조하여 흡착 효

율을 향상하고 폐기물 처리의 용이성을 확보하였다. 시료의 정

확한 방사능 측정을 위해서 기존에 활용되고 있는 인증표준물질

의 측정용기를 활용하여 흡착재 양의 변화에 따른 측정 효율 평

가하였다[8]. 137Cs에 대한 선택적 흡착능력이 있다고 알려져 있

Fig. 5. Detection Efficiency according to Prussian blue volume

Table 1. Comparison between measured efficiency and calculated efficiency with 1 L Marinelli beaker

Nuclide Half-life
(d)

Energy
(keV)

Emission
Probability

Activity
(Bq)

Measured 
efficiency

Calculated 
efficiency

Error
(%)

241Am 158,004 59.54 0.34 1,418 0.01309 0.01365 4.0
57Co 272 122.06 0.85 411 0.03672 0.03694 0.6
137Cs 10,964 661.66 0.85 625 0.01253 0.01188 5.2

60Co 1,925
1173.23 0.99 969 0.00742 0.00779 5.1
1332.49 0.99 969 0.00658 0.00656 0.3
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는 프러시안 블루의 비드를 이용하여 사용과 회수에 용이한 흡

착재를 제조하였다. 프러시안 블루 알지네이트 비드는 5 ppm에

서 10분 만에 Cs을 흡착하는 성능을 보여주었다. 본 연구에서 

실험한 5 ppm (5×108 Bq, cold test)의 제거 효율이 82%인 것과 

비교하였을 때 실제 오염수의 농도는실험에서 사용된 농도보다 

매우 낮아 소량의 흡착재를 이용하여 제거할 수 있을 것으로 판

단된다.
앞서 제조한 프러시안 블루 알지네이트 비드를 이용하여 Cs을 

흡착할 때 흡착재 양에 따라 측정용기 높이 변화에 따른 검출 효

율의 변화를 MCNP 전산 모사를 이용해 프러시안 블루의 체적

별 검출 효율을 도출하였다. 측정용기내 체적 변화에 따른 효율 

변화 그래프를 통해 프러시안 블루의 양에 따라 방사능을 간단

히 계산할 수 있도록 하였다. 또한 검출 효율은 감마선에 반응하

는 HPGe 검출기의 유효 체적의 면적에 따른 형상(geometry)이 

중요한 것으로 판단된다.
오염수를 정화하기 위해 많은 연구들이 진행되고 있지만 본 

연구에서는 간단한 제조 과정 및 물질을 통해 대량 생산이 가능

하며 회수가 용이한 흡착재를 제조하여 성능을 평가하였다. 본 

연구 결과를 기반으로 원전 주변 유출물 및 사고 초기에 지표에 

침적된 방사성 세슘으로 오염 토양 및 지하수 내 오염을 신속하

게 제거할 수 있을 것으로 기대된다. 또한 방사성물질을 선택적

으로 신속하게 제거하고, 흡착재의 체적 변화에 따른 방사능 측

정에 요구되는 보정 값을 도출하여 흡착재의 방사능 평가에 유

용하게 활용할 수 있을 것으로 기대된다.
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