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Applicability of ammonium molybdophosphate/iron oxides-polyacrylonitrile (AMP/IO-PAN) composites on the 
removal of radionuclides in the radioactive wastewater generated from nuclear power plants was investigated. The 
composites were characterized using the following analytical techniques: X-ray diffraction (XRD), Fourior trans-
form-infrared (FT-IR) spectroscopy, scanning electron microscopy (SEM), particle size analyzer (PSA), nitrogen 
adsorption-desorption and magnetic property measurement system (MPMS). 10wt% of AMP/IO-PAN composite 
has a saturation magnetization of 2.038 emu/g. Single-solute sorptions of Co, Sr and Cs onto 10wt% of AMP/
IO-PAN composite were investigated. The maximum sorption capacities (Q0) predicted by the Langmuir model on 
10wt% of AMP/IO-PAN composite were 0.097, 0.086 and 0.66 mmol/g for Co, Sr and Cs, respectively. The 
maximum sorption capacities (Q0) of Cs predicted by Langmuir model on 0, 10, 20 and 30wt% of AMP/IO-PAN 
composites were 0.702, 0.655, 0.602 and 0.559 mmol/g, respectively. The maximum sorption capacities (Q0) of 
Cs decreased with increasing the iron oxide content in the AMP/IO-PAN composites.

무기 이온교환제인 ammonium molybdophosphate(AMP)와 자성을 가지는 산화철(iron oxides, IO)을 혼합하고, 유기 지지

체인 polyacrilonitrile(PAN)을 결합하여 AMP/IO-PAN 복합체를 합성하였으며 액체 방사성폐액 내 방사성 핵종의 처리 적용

성을 평가하였다. 합성된 AMP/IO-PAN 복합체의 물성을 X-선 회절분석(XRD), 퓨리에 변환 적외선 분광분석(FT-IR), 주사

전자현미경(SEM), 입도분석기(PSA), 비표면적 및 공극 분석, 자성 측정(MPMS) 분석을 통해 파악하고, 코발트, 스트론튬, 세

슘에 대한 흡착 성능을 평가하였다. 10wt%의 산화철이 함유된 AMP/IO-PAN 복합체의 자성 측정 결과, 2.038 emu/g으로 나

타났다. 10wt%의 산화철이 함유된 AMP/IO-PAN 복합체의 Langmuir 모델로 예측한 코발트, 스트론튬, 세슘에 대한 최대흡

착량(Q0)은 각 0.097 mmol/g, 0.087 mmol/g, 0.655 mmol/g으로 나타났다. 0, 10, 20, 30wt%의 산화철이 함유된 AMP/IO-

PAN 복합체의 Langmuir 모델로 예측한 세슘에 대한 최대흡착량(Q0)은 각각 0.702 mmol/g, 0.655 mmol/g, 0.602 mmol/g, 

0.559 mmol/g으로 나타났으며, 첨가된 산화철의 양이 증가할수록 AMP/IO-PAN 복합체의 세슘 흡착량이 감소하였다.
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1. 서 론

2011년 3월, 후쿠시마(토호쿠 지역, 일본) 다이치(Dai-

ichi) 원전에서 지진과 이로 인해 발생한 쓰나미로 핵 누출이

라는 중대사고가 발생하였다. 이 사고로 방사성 핵종으로 오

염된 다량의 냉각수가 발생하였으며, 또한, 주변 환경이 높은 

수준의 방사성 물질로 오염되었다. 액체 방사성 폐수로 분류

되는 오염수는 특히 세슘-137으로 오염되었으며, 일본 정부

는 이를 처리하기 위해 다양한 처리 방법을 적용하고 있다[1].

액체 방사성폐기물 내 방사성 세슘을 처리하기 위한 기

술로는 증발, 침전, 추출, 분리막, 흡착, 이온교환 등이 적용

되어 왔다[1]. 이러한 기술 중에서 현재 이온교환이 가장 유효

한 기술로 여겨지고 있으며, 천연 제올라이트(zeoilte)[2], 실

리코타이타네이트(silicotitanate)[3], 헥사시아노페라이트 복

합체(hexacyanoferrate complex)[4], 암모늄몰리브도포스페

이트(ammonium molybdophosphate) [5-9] 등 많은 종류의 이

온교환제가 방사성 세슘을 처리하기 위해 연구되고 있다. 기

존 연구에서 ammonium molybdophosphate(AMP)는 세슘

에 대해 흡착능과 선택성이 뛰어난 것으로 알려져 있다[5]. 그

러나 AMP는 1 μm 이하의 조밀한 입자로서 액체 방사성페

기물 내 세슘을 제거하기 위한 공정으로 이온교환탑이나 이

온교환조로 적용할 시 압력 증가 등의 현장 적용성이 떨어

져 1990년대에 Sebesta 등[5]은 이를 polyacrilonitrile(PAN)

과 결합하여 AMP-PAN이라고 명칭한 무기-유기 이온교환제

를 합성하였다. 이렇게 합성된 AMP-PAN은 회분식 또는 칼

럼 실험을 통해 산성 조건 이나 높은 염이 존재하는 방사성 

폐기물 내 세슘을 처리하기 위한 효율적인 이온교환제 임이 

몇몇 연구자들에 의해 증명되었다[5-7]. Tranter 등 [6]은 칼럼 

실험을 통해 모사된 INTEC(Idaho Nuclear Technology and 

Engineering Center, USA)에서 발생하는 나트륨을 함유한 

폐액(sodium bearing waste, SBW)을 100 BV/hr로 처리한 

결과 32 g Cs/kg AMP-PAN의 높은 세슘 이온 교환능을 보였

다. Todd 등[7]은 모사된 INEEL(Idaho National Engineering 

and Environmental Laboratory, USA) 복합 폐기물 용액 조

건에서 AMP-PAN의 회분식 흡착 평형 결과를 보고하였다. 

세슘의 흡착은 Langmuir 등온선으로 설명되며, 칼륨이 동시

에 존재할 때 세슘의 분배계수(distribution coefficient, Kd)

가 가장 크게 감소하였다. 구체적으로, 2 M 질산에서의 세슘

의 분배계수는 60,000 mL/g 이상으로 매우 높게 나타났으나 

0.25 M의 질산칼륨이 존재할 시 분배계수가 7,150 mL/g으

로 크게 감소하였다. 

합성된 이온교환제는 후쿠시마 원전사고와 같은 고

방사능의 오염수 처리시에는 쉽게 분리/회수가 가능하여

야 하며, 최근들어 분리회수가 용이한 자성을 가지는 이온

교환수지에 대한 연구가 수행되고 있다. Sheha [10]는 나

노 사이즈의 마그네타이트(magenetite) 기질과 나노 결정

성의 potassium zinc hexacyanoferrate를 고분자 물질인 

polyacrilonitrile(PAN)에 결합하여 저준위 방사성폐기물 내 

세슘을 처리하는 연구를 수행하였다. Kaminski 등 [11]은 

1986년 발생한 체르노빌 핵 사고로 인해 주변 환경이 오염되

었으며, 오염된 지역에서 생산된 우유도 소량의 방사성 세슘

으로 오염되었다고 보고하면서 마그네틱 입자가 포함된 결

정성 실리코타이타네이트(crystalline silicotitanate)를 고분

자물질에 결합(MagAcrylTM-CST)하여 우유 내 포함되어 있는 

세슘을 제거하기 위해 적용하였다. Igarashi 등 [1]은 2011년 

봄 발생한 후쿠시마(Fukushima) 다이치(Daiichi) 원전 사고

로 인해 다량의 방사성 물질이 주변 토양 환경으로 방출되었

으며 이를 처리하기 위해 화학 제염한 방사성 오염수의 감량 

및 방사성 물질의 제거를 위해 초전도 자석을 이용하여 상자

성체(paramagnetic)인 Prussian blue를 이용하여 화학 제염

수 내 세슘을 제거하는 연구를 수행하였다. 

본 연구에서는 선택적 세슘 분리가 가능한 AMP-PAN 

입자에 가장 보편적으로 사용되는 자성입자인 산화철(iron 

oxides)을 추가한 AMP/IO-PAN 복합체를 합성하였으며 이

에 대한 물리화학적 특성을 분석하여 방사성 핵종(코발트, 

스트론튬, 세슘)에 대한 기초 흡착 거동 특성을 평가하였다. 

2. 실험재료 및 실험방법

2.1 실험재료

2.1.1 Chemicals

산화철을 합성하기 위해 NaOH(93%, Duksan Chemical 

Co., Korea), FeSO4·7H2O(98%+, Duksan Chemical Co., 

Korea), Fe(NO3)3·9H2O(98%+, Sigma-Aldrich Chemical Co., 

Korea)을 이용하였다. Ammonium molybdophosphate(AMP, 

(NH4)3PMo12O4·3H2O, 98%+, Wako Pure Chemical Indus-

tries, Ltd., Japan), dimethyl sulfoxide(DMSO, (CH3)2SO, 

99%, Duksan Chemical Co., Korea), Tween-80(Riedal-de-

haen, Germany)과 polyacrylonitrile(PAN, (C3H3N)n, Sigma-

Aldrich Chemical Co., Korea)을 이용하여 AMP/IO-PAN 복

합체를 합성하였다. Co(NO3)2·6H2O(98+%), Sr(NO3)2(99+%), 



Younjin Park. et al : Sorptive Removal of Radionuclides (Cobalt, Strontium and Cesium) using AMP/IO-PAN Composites

JNFCWT(Korean) Vol.11 No.4 pp.259-269, December 2013         261

CsNO3(99%)은 Sigma-Aldrich Chemical Co.(Korea)에서, 

MES buffer(2-[N-morpholino]ethanesulfonic acid hydrate)는 

Acros Organics(USA)에서 구입하여 사용하였다.

2.1.2 AMP/IO-PAN(ammonium molybdo-

phosphate/iron oxides-polyacrylonitrile) 복

합체의 합성

 무기 이온교환제인 암모늄 몰리브도포스페이트(am-

monium molybdophosphate, AMP, (NH4)3PMo12O40·3H2O)

와 자성을 띄는 산화철을 폴리아크릴로나이트릴(polyacryl-

ronitrile, PAN, (C3H3N)n) 고분자 지지체에 고정시킨 유-무

기 이온교환제인 AMP/IO-PAN을 합성하였다. 본 연구에 적

용된 산화철(Iron oxides, IO)은 수열합성 하에서 NaOH 용

액 내의 Fe2+와 Fe3+ 이온의 공침에 의해 제조되었으며, 이

때 Fe2+와 Fe3+ 이온의 몰 비는 1 : 2 였다. 100 mL의 0.25 

M 황산제일철(FeSO4·7H2O)에 100 mL의 0.5 M 질산제이

철(Fe(NO3)3·9H2O)을 혼합하였다. 이 용액을 25℃에서 pH

가 10.5에 도달할 때까지 0.5 M NaOH 용액을 첨가해주면

서 강하게 교반하였다. 침전물을 30 분동안 80℃에서 가열

한 후 초순수로 여러 번 세척한 다음 70℃에서 24 시간동안 

건조하였다 [12].

AMP/IO-PAN 복합체는 다이메틸설폭사이드(dimethyl 

sulfoxide, DMSO)를 용매로 사용하여 용액중합법으로 합

성하였다. 55 mL의 DMSO에 10 g의 AMP와 산화철, 0.4 g

의 중성 계면활성제인 Tween-80을 넣고 250 rpm에서 50℃

를 유지하면서 1시간동안 교반하였다. 이때 AMP의 함량은 

AMP와 PAN의 총 질량 대비 70wt%로 하였고 산화철의 함

량은 AMP 질량 대비 10, 20, 30wt%로 하여 AMP/IO-PAN

을 합성하였다. 이후 4 g의 PAN을 넣고 250 rpm에서 5 시

간동안 50℃를 유지하면서 교반하였다. 혼합물은 이중노즐

을 통해 분사되고 이를 통해 구형의 bead를 얻었다. 합성된 

AMP/IO-PAN bead를 초순수로 3번 세척한 후 침전시켜 상

등액을 버리고 60℃에서 24시간 건조하였다[8]. 이때 합성

된 AMP/IO-PAN을 산화철의 함량에 따라 10wt%, 20wt%, 

30wt% AMP/IO-PAN으로 구분하였다.

2.2 실험방법 

2.2.1 기본 물성 실험

본 연구에서 사용된 산화철, AMP, AMP/IO-PAN 복합

체의 구조를 분석하기 위해 X-선 회절분석(x-ray diffrac-

tometer, XRD, D/Max-2500, Rigaku, Japan)을 수행하였

다. 사용전류와 전압은 25 mA, 40 kV이고 CuKα radiation과 

λ=1.54 Å의 조건에서 2θ = 0.5∼50°의 범위에서 측정하였

다. 산화철, AMP, AMP/IO-PAN 복합체의 분자구조와 분자

결합을 알아보기 위해 퓨리에 변환 적외선 분광분석(Fourier 

transform-infrared spectrophotometer, FT-IR, Spectrum 

GX & AutoImage, Perkin-Elmer, USA)을 수행하였으며 이 

때, KBr pellet을 이용하여 측정하였고 측정범위는 4000-400 

cm-1으로 resolution은 4 cm-1로 하였다. 주사 전자 현미경

(scanning electron microscopy, SEM, S-4300, HITACHI, 

Japan)을 이용하여 AMP의 입자크기를 확인하였으며, 입

도 분석기(particle size analyzer, PSA, N5/LS-13320, Beck-

man Coulter, USA)을 통해 산화철의 입자크기 분포를 분석

하였다. AMP/IO-PAN 복합체의 비표면적(specific surface 

area) 및 기공도(pore volume and size) 분석(Autosorb-iQ 

& Quadrasorb Sl, Quantachrome, USA)에서 흡착제의 표면

적은 BET(Brunauer-Emmett-Teller) 모델로, 기공부피와 공

극 분포는 BJH(Barrett-Joyner-Halenda) 모델을 사용하여 N2 

가스의 흡착-탈착 기법으로 측정하였다. AMP/IO-PAN 복합

체 내 함유된 산화철의 함량을 분석하기 위해 microwave

를 이용하여 습식으로 전처리한 후 철의 함량의 정량하였

다. 전처리 과정으로 우선 산화철 함량별 AMP/IO-PAN 복

합체를 20% NaOH 용액에서 95℃에서 30 분 동안 가열하여 

PAN 성분을 가수분해 하였다. 처리된 용액을 원심분리하

고 건조하여 산화철 입자를 얻어서 정량 분석을 하고자 왕

수(HNO3:HCl =1:3) 용액에 넣고 microwave(MARS 5, CEM 

Co., Matthews, NC, USA)로 전처리하였다. 이 때 micro-

wave의 power는 1200 W, 압력은 800 psi, 온도는 175℃로 

설정하여 가열, 지속, 냉각을 총 30 분으로 처리하였다. 이렇

게 최종 전처리된 용액 내의 Fe의 농도를 유도결합플라즈마 

발광광도법(ICP-OES, Optima 2100 DV, PerkinElmer, USA)

으로 분석하였다. 산화철과 산화철의 함량별 AMP/IO-PAN 

복합체의 자성능력을 평가하기 위해 자성측정분석(magnet-

ic property measurement system, MPMS, MPMS XL 7.0, 

Quantum Design, USA)을 사용하여 300 K에서 자계의 세기

(H)를 -30 KOe부터 30 KOe 범위까지 분석하였다.

2.2.2 회분식 흡착 실험

AMP/IO-PAN의 코발트, 스트론튬, 세슘에 대한 최대흡

착량을 평가하기 위해 회분식 흡착실험을 수행하였다. 방사

성 모의 폐액은 Co(NO3)2·6H2O, Sr(NO3)2, CsNO3을 이용하
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여 1~20 mM의 농도 범위로 제조하였으며, 흡착제의 양은 코

발트와 스트론튬은 0.5 g, 세슘은 0.1 g으로 하였다. 흡착실

험은 15 mL의 코니칼튜브(polypropylene, SPL Co., Korea)

를 이용해 25℃에서 200 rpm으로 24 시간 교반하였다. 교반 

후, 용액은 20 분 동안 3000 rpm에서 원심분리하고 상등액은 

0.2 ㎛ 실린지 필터(Whatman, cellulose nitrate membrane 

filter, ¢=25 mm)를 이용하여 여과하였다. 흡착 처리 후 상등

액 내의 코발트, 스트론튬, 세슘의 농도를 유도결합플라즈마 

발광광도계(ICP-OES, Optima 2100 DV, PerkinElmer, USA)

로 분석하였다. 세슘의 경우 측정 감도가 낮아 표준물질 첨가

법(standard addition method)을 적용하여 분석하였다[13]. 

AMP/IO-PAN 복합체의 회분식 흡착 실험 결과를 Freun-

dlich 모델과 Langmuir 모델로 곡선맞춤(curve-fitting)하였

다. 

Freundlich 모델은 다음과 같이 표현 된다[8].

여기서 q (mmol/g)와 C (mmol/L) 는 흡착 평형 상태에

서 흡착제 단위 g당 흡착된 용질과 수용액상의 용질의 평

형농도를 각각 나타내며, KF  [(mmol/g)/(mmol/L)N]와 N은 

Freundlich 상수이다. KF 는 어떤 특정한 수용액상의 용질의 

농도에서 고체상의 흡착능을 나타내고, 지수 N은 흡착 과정

에서 에너지의 크기와 불균일성을 나타낸다.

Langmuir 모델은 다음과 같다[8].

여기서  Q0 (mmol/g) 은 최대 흡착용량이며 b (L/mmol) 
는 흡착 에너지와 관계된 Langmuir 상수이다.

3. 결과 및 고찰

3.1 물리화학적 특성 분석

합성된 AMP/IO-PAN 복합체의 형상을 video micros-

copy (VM, SV35, Suntech, Korea)를 이용하여 측정한 이미

지는 Fig. 1(a)와 같으며 1-2 mm의 지름을 가지는 구형의 비

드 형태이다. Fig. 1(b)에서 확인할 수 있듯이, AMP/IO-PAN 

복합체 비드의 단면은 스폰지 형태의 기공을 가지는 것으로 

1+bC

Q0
 bCq= (2)

Fig. 1. The video microscope (VM) images of (a) ×100, (b) ×200 
magnification and photographs of AMP/IO-PAN composite in water (c) 

without and (d) with the neodymium permanent magnet.

Fig. 2. XRD patterns of (a) AMP and (b) iron oxides.

KF C
Nq= (1)
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나타났다. Fig. 1(c)와 1(d)는 AMP/IO-PAN 복합체의 자석을 

이용한 자성 특성을 나타낸 사진으로 자석에 의해 쉽게 분리

가 가능함을 알 수 있다. 

흡착제의 물리화학적 특성을 알아보기 위해 X선 회절분

석(XRD), 퓨리에 변환 적외선 분광분석(FT-IR), 주사전자현

미경(SEM), 입도분석(PSA), 비표면적 및 기공도 분석, 자성

측정분석(MPMS)을 수행하였다. 

AMP의 XRD 분석 결과는 Fig. 2(a)에 나타내었으며, 

AMP의 주요 XRD 피크는 JCPDS (Joint Committee on Pow-

der Diffraction Standards) cards library를 통해 peak 분석

을 한 결과 reference code 00-043-0315 물질과 일치하였

다. 산화철의 XRD 분석을 수행한 결과를 Fig. 2(b)에 나타내

었다. XRD 피크를 정성분석한 결과 산화철은 자철석(mag-

netite, Fe3O4)과 적철석(hematite, Fe2O3), 침철석(goethite, 

FeO(OH))이 혼합된 형태로 나타났다.

AMP, 산화철, AMP/IO-PAN의 FT-IR 분석을 4000-400 

cm-1의 범위에서 수행하였다. Fig. 3(a)는 AMP의 FT-IR 분

석결과로 1063 cm-1, 963 cm-1, 868 cm-1 에서 각 P-O, Mo-O 

and Mo-O-Mo의 대칭 신축 진동(symmetric stretching vi-

brations)이 나타났다. 암모늄 이온의 진동(vibration)은 

1411 cm-1에서 확인되었다[8]. Fig. 3(b)는 산화철의 FT-IR 

분석결과로 2800-3400 cm-1은 분자 내 수소결합을 의미하

며 1500~1650 cm-1은 H2O 사이의 결합이다. 1000-1100 cm-1

은 Fe-OH의 진동 결합(vibration interactions)이며, 500-900 

cm-1은 Fe-O-Fe 결합으로 나타났다[12]. 3420 cm-1과 560 cm-1

은 O-H와 Fe-O로 배치되었다[14]. 10wt%, 20wt%, 30wt%의 

AMP/IO-PAN 복합체의 FT-IR 분석결과를 Fig. 3(c)에 나타

내었다. 1061-1067 cm-1의 영역에서 P-O, 960-963 cm-1에서 

Mo=O, 867-870 cm-1의 영역에서 Mo-O-Mo의 진동(vibra-

tion)을 관찰하였으며, NH4
+의 피크범위는 1400-1500 cm-1

로 나타났다. 산화철 내 Fe-O-Fe 결합은 500-900 cm-1에서 

나타났으며 1500-1650 cm-1은 H2O 사이의 결합으로 나타났

다. 3550-3400 cm-1 범위 안의 O-H의 신축진동(stretching 

vibrations)의 늘어남은 흡착된 H2O 사이의 수소결합에 의한 

것이다. 또한 2242 cm-1은 PAN 내의 나이트릴(R-C≡N) 그룹

이다[8,12,14]. 산화철의 함량이 증가함에 따라 AMP/IO-PAN 

복합체 내 산화철의 화학결합을 의미하는 peak가 증가하는 

것으로 나타났다. 

AMP/IO-PAN 복합체의 제조를 위해 무기 입자인 AMP와 

산화철 입자의 입도 분석을 수행하였다. SEM 이미지를 통해 

미세 결정 구조인 AMP의 입자크기를 확인하였으며, AMP는 

500 nm 이하의 다면체형 입자로 구성되어 있다(Fig. 4). 입

도 분석기(PSA)를 이용하여 산화철의 입자 크기를 분석한 

결과(Fig. 5), 산화철은 350 ㎛ 이하의 입자로 구성되어 있

으며 평균 입자 크기는 51.38 ㎛로 AMP 입자에 비해 상당히 

크게 나타났다. 

Table 1에 산화철이 10wt% 포함된 AMP/IO-PAN 복합

Fig. 3. FT-IR analysis of (a) AMP, (b) iron oxides and (c) 10-30wt% 
of AMP/IO-PAN composites.
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체와 AMP-PAN의 비표면적(specific surface area) 및 기공도

(pore volume and size)를 비교하였다. AMP-PAN의 비표면

적은 32.69 m2/g, 기공부피는 0.170 cc/g, 기공크기는 31.4 

nm로 나타났다. 이에 비해 10wt% AMP/IO-PAN 복합체의 

표면적은 18.22 m2/g, 기공부피는 0.034 cc/g, 기공크기는 

2.14 nm로 AMP-PAN보다 비표면적의 크기가 작게 나타났

다. 이는 마이크로 크기의 산화철 입자와 미세한 AMP 입자

에 의한 혼합으로 기공크기와 기공부피의 감소로 인해 AMP-

PAN보다 비표면적이 감소한 것으로 판단된다. 

AMP/IO-PAN 복합체의 내 함유된 산화철의 함량을 

microwave를 이용한 습식 전처리 후 정량한 결과, 10wt% 

AMP/IO-PAN 복합체 내 산화철의 함량은 0.026 g/g이며, 

20 wt% AMP/IO-PAN은 0.059 g/g, 30wt% AMP/IO-PAN은 

0.132 g/g로 나타났다. 이는 합성 시 계획한 산화철의 함량

에 비해 감소된 양으로, 10wt% AMP/IO-PAN 복합체는 의도

한 양의 26%, 20wt% AMP/IO-PAN은 29.5%, 30wt% AMP/

IO-PAN은 44%의 산화철을 함유하는 것으로 나타났다. 이는 

AMP/IO-PAN의 합성 시 AMP, 산화철, PAN 삼성분이 완전

히 균일하게 혼합되지 못했기 때문이라고 여겨진다. 

Fig. 6에 산화철과 AMP/IO-PAN 복합체의 MPMS의 분

석결과를 나타내었다. 산화철의 자성의 세기는 50.71 emu/

g으로 나타났으며, AMP/IO-PAN 복합체의 산화철 함량별 

MPMS의 분석 결과, 산화철이 10wt% 포함되어진 AMP/IO-

PAN 복합체는 2.038 emu/g, 20wt%의 경우 2.875 emu/g, 

30wt%의 경우 7.719 emu/g으로 산화철의 함량이 증가할

수록 AMP/IO-PAN 복합체의 자성의 세기가 증가하였으나, 

AMP/IO-PAN 복합체 합성 시 투입한 이론적 산화철의 양

에 비해서는 낮게 나타났다. 이는 또한 이전에 서술했듯이 

AMP/IO-PAN의 합성 시 혼합 성분의 불균일 혼합에 의한 결

과라 여겨진다. Sheha [10]는 방사성 폐액 내 세슘을 분리하

기 위해 자성입자로 Fe3O4 나노입자와 potassium zinc hexa-

cyanoferrate를 혼합하여 magnetic hexacyanoferrate(II) 

nanocomposite를 합성하였으며 고분자 지지체인 PAN과 

결합하기 전의 복합체의 자성은 20.18 emu/g으로 나타났다. 

이는 본 연구의 결과와 비교시 높은 값이지만 PAN 유기 바인

더와 결합시에는 혼합비율에 따라, 혼합형태에 따라 복합체

의 최종 자성은 감소할 것이다.

Fig. 5. Particle size analysis (PSA) of iron oxides.

Samples Surface area (m2/g) Pore diameter (nm) Pore volume (cm3/g)

10wt% AMP/IO-PAN 18.2 2.14 0.034

AMP-PAN 32.7 31.4 0.170

Table 1. BET analysis of 10wt% of AMP/IO-PAN composite

Fig. 4. Scanning electron microscope (SEM) analysis of AMP.
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3.2 10wt% AMP/IO-PAN 복합체의 코발트, 

스트론튬, 세슘의 흡착 결과

10wt% AMP/IO-PAN에 대한 코발트, 스트론튬, 세슘의 

등온흡착 실험결과에 Freundlich 모델과 Langmuir 모델을 

곡선맞춤(curve-fitting)한 결과를 Fig. 7에 나타내었으며, 

각 모델의 변수들을 Table 2에 요약하였다. 10wt% AMP/

IO-PAN 복합체의 등온흡착 실험 결과를 Freundlich 모델

로 곡선맞춤 하였을 때 코발트의 KF [(mmol/g)/(mmol/L)
N] 값은 0.066, 스트론튬의 KF 값은 0.067, 세슘의 KF 값은 

0.48으로 나타났다. Langmuir 모델로 곡선맞춤한 결과, 코

발트의 최대흡착량(Q0)은 0.097 mmol/g, 스트론튬의 최

대흡착량(Q0)은 0.086 mmol/g, 세슘의 최대흡착량(Q0)은 

0.66 mmol/g으로 세슘의 최대흡착량(Q0)이 가장 높게 나

타났다. 두 가지 등온흡착 모델로 코발트, 스트론튬, 세슘의 

Fig. 6. Magnetic behaviors of (a) Iron oxides and (b) AMP/IO-PAN 
composites at 300K between -30 and 30 KOe.

Fig. 7. Single-solute sorption isotherm of Co, Sr and Cs onto 10wt% 
of AMP/IO-PAN composite. Lines represent Freundlich and Langmuir 

models.

Table 2. The single-solute sorption model parameters of Co, Sr and Cs onto 10wt% of AMP/IO-PAN composite

Freundlich KF [(mmol/g)/(mmol/L)N] N (-) R2 SSE

Co 0.066 ± 0.006 0.171 ± 0.038 0.778 0.0025

Sr 0.067 ± 0.004 0.130 ± 0.028 0.766 0.0015

Cs 0.482 ± 0.030 0.138 ± 0.026 0.871 0.0920

Langmuir Q0 (mmol/g) b (L/mmol) R2 SSE

Co 0.097 ± 0.007 5.74 ± 3.22 0.704 0.0034

Sr 0.087 ± 0.005 15.5 ± 8.60 0.702 0.0020

Cs 0.655 ± 0.021 21.5 ± 4.20 0.950 0.0360
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등온흡착 실험결과를 예측하였을 때, 코발트와 스트론튬은 

Freundlich 모델의 R2 값이 Langmuir 모델보다 높게 나타났

으며, 세슘은 Langmuir 모델에서 R2 값이 Freundlich 모델보

다 높게 나타났다. 이는 AMP의 세슘에 대한 흡착기작과 코

발트와 스트론튬에 대한 흡착기작이 다르며, 또한 흡착질의 

농도범위에 따라 각 금속 이온에 대한 흡착기질이 다르기 때

문에 나타난 결과로 사료된다. 일반적으로 Langmuir 모델은 

균일표면-단일층 흡착을, Freundlich 모델은 불균일표면-다

층흡착으로 흡착 매커니즘에 대한 가정의 차이가 있다[15]. 

또한, Park 등 [8]에 의하면 AMP-PAN에서의 코발트, 스트론

튬, 세슘 이온의 흡착은 이온교환 뿐만아니라 반데르발스 힘

에 의한 물리적 흡착도 제거 기작에 포함된다. 즉, 세슘, 코

발트, 스트론튬의 경우 흡착질 농도 범위와 작용되는 두 가

지 제거 기작의 지배도가 다르게 나타나 복합적인 영향을 미

친 결과라 사료된다. 

AMP/IO-PAN 복합체의 구성 성분 중 AMP는 Cs에 대한 

흡착능이 높은 물질이지만 Co나 Sr은 거의 흡착하지 못하며, 

산화철은 Co와 Sr을 미량 흡착하나 Cs은 거의 흡착하지 않는

다[12]. AMP/IO-PAN 복합체의 Cs 흡착능이 높게 나타난 것

은 AMP에 존재하는 암모늄 이온과 주로 이온교환이 이루어

지기 때문이다[8]. AMP에서의 양이온 교환에 대한 선택성은 

상대이온(counter ion)의 무수형태(anhydrous form)의 이온

반지름과 높은 상관관계를 나타낸다. 세슘 이온의 반지름은 

1.69 Å 이며, AMP 내의 암모늄 이온의 반지름은 1.48 Å 으

로 유사한 이온 크기로 인한 이온교환 원리에 의해 세슘의 높

은 제거량이 나타난다. 그러나 코발트 이온(0.72 Å)과 스트

론튬 이온(1.13 Å)은 암모늄 이온보다 이온 크기가 작아 거

의 이온 교환되지 않는다[8].

3.3 산화철의 함량별 AMP/IO-PAN 복합체의 
세슘 흡착 결과

위의 결과를 바탕으로 산화철의 함량별 AMP/IO-PAN 복

합체에 대한 세슘의 등온흡착 실험결과를 Freundlich 모델

과 Langmuir 모델로 곡선맞춤하여 Fig. 8에 나타내었으며 

Table 3에 모델 변수를 나타내었다. Freundlich 모델로 곡

선맞춤 하였을 때, 산화철이 포함되지 않은 AMP-PAN의 세

슘의 KF [(mmol/g)/(mmol/L)N ] 값은 0.481로 나타났으며, 

10wt% AMP/IO-PAN 복합체는 0.482, 20wt% AMP/IO-PAN 

복합체는 0.451,  30wt% AMP/IO-PAN 복합체는 0.421로 나

타났다. Langmuir 모델로 곡선맞춤 하였을 때 산화철이 포

함되지 않은 AMP-PAN의 최대흡착량(Q0)은 0.702 mmol/g

으로 나타났으며, 10wt% AMP/IO-PAN은 0.655 mmol/g, 20 

wt% AMP/IO-PAN은 0.602 mmol/g, 30wt% AMP/IO-PAN 

복합체는 0.559 mmol/g으로 산화철의 함량이 늘어날수록 

세슘의 최대흡착량(Q0)이 감소하는 것으로 나타났다. 이는 

AMP/IO-PAN 복합체의 합성 시 AMP에 대한 중량 대비 산

화철을 10-30% 범위로 첨가하였으므로, 산화철의 첨가량이 

증가할수록 AMP/IO-PAN bead의 단위 g당 AMP의 함량이 

감소하여 10wt% AMP/IO-PAN에서 AMP의 함량은 전체 대

Fig. 8. Single-solute sorption isotherm of Cs onto AMP/IO-PAN 
composites. Lines represent Freundlich and Langmuir models.

Fig. 9. The relationship between KF or Q0 of Cs and the amount of 
AMP in AMP/IO-PAN composites.
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비 66.6%이며, 20wt% AMP/IO-PAN은 62.5%, 30wt% AMP/

IO-PAN은 58.8%였다. AMP/IO-PAN 복합체 내 AMP의 함

량(%)과 세슘의 KF 값 또는 최대흡착량(Q0)이 비례관계에 

있음을 Fig. 9에서 확인할 수 있다. 방사성 핵종의 흡착 특

성 평가를 위해서는 일반적으로 분배계수(distribution coef-

ficient, Kd)와 제염계수(decontamination factor, DF)를 적용

하며, 그 정의는 다음과 같다.

여기서 Ci (mg/L)와 Cf (mg/L)는 흡착 전 수용액 상의 초

기용질의 농도와 흡착 후 수용액 상의 나중 용질의 농도를 

각각 나타내며, V 는 수용액의 부피 (L), m 은 흡착제의 중

량 (g)이다. 

초기 세슘 용액의 농도가 1 mM인 경우 흡착 후 산화철이 

포함되지 않은 AMP-PAN의 분배계수와 제염계수는 6.9×104 

mL/g, 464, 10wt% AMP/IO-PAN은 4.9×104 mL/g, 333, 

20wt% AMP/IO-PAN은 4.8×104 mL/g, 323, 30wt% AMP/

IO-PAN 복합체는 4.6×104 mL/g, 311을 나타내었으며, 이는 

등온흡착선을 통해 예측된 최대흡착량과 동일하게 산화철의 

함량이 늘어날수록 세슘의 분배계수와 제염계수가 감소하는 

것으로 나타났다. 

유기 바인더인 PAN 이외에도 흡착탑에서 적용가능하도

록 AMP를 지지체와 결합하여 비드 형태(granular form)로 

제조하는 연구가 수행되었다. 이는 표면이나 기공에 AMP

를 침전시키는 방법으로 실리카겔 [16], 알루미나 [17], 메조

포러스 실리카 [9], 고분자 수지 [18] 등이 있으며, 유기 바인

더를 이용한 비드화는 칼슘 알지네이트 [19]를 이용하였다. 

Onodera 등 [17]은 AMP를 다공성의 알루미나(alumina) 매

질에 포화(impregnation)시키는 방법으로 결합하였다. 이를 

1 M의 산을 함유하는 모사된 고준위 액체 폐기물로 처리하

였을 때 세슘에 대한 분배계수가 104 mL/g으로 나타났다. 또

한 본 연구팀도 AMP를 PAN외의 다른 매질인 메조포러스 

실리카인 SBA-15에 포화(impregnation)시키는 방법으로 결

합하였다[9]. 50%의 AMP가 결합된 NH4HPA/SBA-15에서도 

0.1 mM의 초기 세슘농도일 때 분배계수가 103 mL/g으로 나

타났다. 분배계수는 용액 대 흡착제(V/m) 비, 초기 금속이온

의 농도, 온도 및 용액 조성의 다양한 인자에 영향을 받는 인

자로서 정밀한 비교가 어렵지만, 본 연구에서도 세슘에 대

한 AMP/IO-PAN의 분배계수가 104 mL/g 이상으로 나타나 

유사한 성능을 나타내는 복합체라고 할 수 있다. Banerjee 

등 [18]은 산성용액으로부터 방사성세슘을 회수하기 위한 연

구로 AMP를 polymethylmethacrylate (PMMA)에 코팅하여 

AMP-PMMA 비드를 제조하였다. 복합체 비드 내 AMP의 함

량이 38% 일때 세슘의 초기농도가 40 mM일 경우 흡착성

능이 0.38 meq/g을 나타내었다. 이를 AMP 양으로 환산하

면 1.02 meq/g의 세슘이 흡착된 것이며, PMMA에 AMP를 

코팅하여도 세슘에 대한 흡착감소는 없는 것으로 나타났다. 

m
V

C f

C i C i
Kd = (3)

C f

C i
DF = (4)

Table 3. The sorption model parameters of Cs sorption onto AMP/IO-PAN composites

Freundlich KF [(mmol/g)/(mmol/L)N] N (-) R2 SSE

0wt% 0.481 ± 0.027 0.176 ± 0.025 0.922 0.0654

10wt% 0.482 ± 0.030 0.138 ± 0.026 0.871 0.0920

20wt% 0.451 ± 0.027 0.134 ± 0.025 0.877 0.0728

3 wt% 0.421 ± 0.023 0.130 ± 0.023 0.888 0.0549

Langmuir Q0 (mmol/g) b (L/mmol) R2 SSE

0wt% 0.702 ± 0.024 10.5 ± 2.18 0.950 0.0419

10wt% 0.655 ± 0.021 21.5 ± 4.20 0.950 0.0360

20wt% 0.602 ± 0.018 26.6 ± 4.90 0.955 0.0270

30wt% 0.559 ± 0.013 26.5 ± 3.68 0.973 0.0134
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본 연구에서도 30wt% AMP/IO-PAN의 세슘의 최대흡착량을 

AMP양으로 환산하면 0.96 mmol/g으로 높은 세슘 흡착량을 

나타내었다. 결론적으로 산화철의 혼합에 의한 AMP 성분 자

체에 대한 세슘 흡착량의 감소는 나타나지 않았으며 이를 통

해 AMP-PAN에 산화철의 투입은 세슘의 제거에 영향을 미치

지 않으면서 자성을 이용한 효율적인 비드 입자의 분리/회수

가 가능함을 의미한다. 

4. 결론

본 연구에서는 세슘에 대한 흡착능이 높은 무기 이온교

환제인 AMP와 자성을 가지는 산화철(IO)을 혼합하고, 유기 

지지체인 PAN을 결합하여 AMP/IO-PAN 복합체를 합성하

였으며, 합성된 AMP/IO-PAN 복합체에 대한 방사성 핵종의 

흡착능을 평가하여 방사성 폐액 처리 적용성을 평가하였다. 

10wt%의 산화철이 함유된 AMP/IO-PAN 복합체의 Lang-

muir 모델로 예측한 코발트, 스트론튬, 세슘에 대한 최대흡

착량(Q0)은 각 0.097 mmol/g, 0.087 mmol/g, 0.655 mmol/

g으로 나타났다. 10, 20, 30wt%의 산화철이 함유된 AMP/

IO-PAN 복합체의 Langmuir 모델로 예측한 세슘에 대한 최

대흡착량(Q0)은 각 0.655 mmol/g, 0.602 mmol/g, 0.559 

mmol/g으로 나타났다, 결론적으로 합성된 AMP/IO-PAN 복

합체는 세슘에 대한 높은 흡착량을 보이며, 첨가된 산화철의 

양이 증가할수록 AMP/IO-PAN 복합체의 세슘 흡착량이 감

소하는 것으로 나타났다. 10wt% AMP/IO-PAN 복합체의 경

우 20wt%와 30wt%가 포함된 AMP/IO-PAN 복합체와 유사

한 자성의 세기를 나타낼 뿐만 아니라 세슘에 대한 흡착량도 

높게 나타났으므로 10wt% AMP/IO-PAN 복합체가 20wt%와 

30wt%의 AMP/IO-PAN 복합체에 비해 처리 효율이 뛰어나

며 아울러 산화철의 투여량도 적게 소요되므로 방사성 폐액 

처리에 경제성이 있다고 판단된다.
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