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ABSTRACT

This study investigated the mineralogical properties of bentonite and illite and evaluated the Cs sorption at various

concentrations (Cw≈1–105 μg/L). Bentonite samples, collected from South Korea and USA, majorly consisted of Ca- and

Na-montmorillonite, showed large cation exchange capacity (CEC, 91.4 and 47.3 meq/100 g) and specific surface area

(SSA, 46.1 and 39.7 m2/g). In contrast, illite sample (USA) had relatively low values for 14.4 meq/100g of CEC and 29.3

m2/g of SSA, respectively. Bentonite and illite had different non-linear sorption for Cs along with Cw. At low Cw<10 μg/L,

illite showed higher sorption capacity than bentonite despite low CEC because of the existence of specific sorption sites at

the weathered mineral edge. However, as Cw increased, bentonite represented high sorption capacity because the cation

exchange between Cs and interlayer cations was effective at high Cw conditions. These results implicated that the Cs

concentration is important to evaluate the sorption performance of bentonite and illite. Finally, the Cuadros’ kinetic model

for illitization using various K concentrations (2×10–5 and 1.7×10–3 mol/L) and temperature (100–200oC) showed that up

to 50% of the montmorillonite in bentonite could be converted to illite, suggesting that the illitization should be considered

to evaluate the sorption performance of the bentonite in deep geological disposal repository.
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1. 서 론

국제적으로 원자력 발전에 대한 의존도가 높아짐에 따

라 고준위 방사성폐기물 처분에 대한 필요성 역시 증가하

고 있다. 현재, 사용후핵연료를 포함하는 고준위 방사성폐

기물을 처분하기 위한 가장 유의미한 처분 방식으로 심지

층 처분이 고려되고 있다(IAEA, 2003, 2011a; Birkhol-

zer et al., 2012). 심지층 처분이란 ‘지질학적 조건이 안

정적인 지하 500–1,000 m의 심부 암반층에 처분 시설을

건설하고 방사성폐기물을 처분하여 이들을 영구적으로 격

리시키고 인간 생활권으로의 유출을 방지하는 것’이다

(Chen et al., 2017). 심지층 처분 방식은 대량의 방사성

폐기물을 효율적으로 처분할 수 있는 장점이 있지만, 초

장기간의 처분 시간 동안 폐기물이 안전하게 격리되어야

하는 필요성이 존재한다.

심지층 처분 시설의 장기 안정성을 높이기 위해서, 처

분 시설을 설계 시 인공방벽과 천연방벽으로 구성되는 다

중 방벽 개념이 적용된다(IAEA, 2011b; Bayoumi et al.,

2012). 인공방벽은 사용후핵연료를 포장하는 처분용기, 처

분용기와 암반사이의 공간과 터널을 메우기 위한 완충재

및 뒷채움재로 구성되며, 마지막으로 처분 시설 주변의 심

부 기반암이 천연방벽으로 작용하게 된다(IAEA, 2009;

Lee et al., 2014). 심지층 처분이 최적의 조건으로 이루
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어질 경우, 처분장이 위치하는 심부 암반은 500–1,000m

의 상부층 두께와 낮은 수리전도도로 인하여 방사성 핵종

을 효율적으로 격리시킬 수 있다.

다중 방벽에서 완충재는 1) 처분용기와 처분공 사이의

공간을 채워 처분용기를 고정시키는 역할과 더불어, 2) 암

반의 전단 거동과 같은 물리적 충격으로부터 처분용기를

보호하고, 3) 지하수의 침투를 지연시키며, 4) 처분용기가

기능을 상실할 경우 방사성 핵종을 수착하여 확산을 느리

게 하거나 고정화하는 역할을 수행한다(Yoo et al., 2005;

Bradbury and Baeyens, 2011; Zheng et al., 2017; Jenni

et al., 2019). 완충재의 주요 구성 물질로 고려되어지는

벤토나이트는 팽창성 점토 광물인 몬모릴로나이트를 주요

조성 광물로 가진 점토이다. 벤토나이트는 높은 팽윤 특

성을 가지고 있으며, 이로 인하여 처분용기와 처분공 사

이 공간을 효율적으로 채워 용기를 고정시킬 수 있다. 또

한, 낮은 수리전도도를 가지기 때문에 주변 암반 지하수

의 침투를 지연시키는 역할을 수행할 수 있고, 높은 양이

온 교환 성능을 가지고 있어서 효율적인 수착 방벽으로

작용할 수 있다(Samper et al., 2008; Marty et al., 2010;

Kaufhold and Dohrmann, 2016; Kale and Ravi, 2019).

층간 양이온의 종류에 따라 Ca형과 Na형으로 분류되는

벤토나이트는 주로 층간 양이온의 교환 작용에 의해 방사

성 핵종을 수착하는 것으로 알려져 있다. 벤토나이트의 핵

종 수착은 양이온교환능, 비표면적과 같은 광물학적 특성

과 더불어, 유출되는 핵종의 종류(Staunton and Roubaud,

1997; Bradbury and Baeyens, 2006; Grambow et al.,

2006; Bradbury and Baeyens, 2011), 지하수의 pH, 온

도, 이온 강도 등 수리화학적 특성에도 영향을 받는다

(Yang et al., 2010; Fernandes et al., 2012; Missana

et al., 2014a). 특히 생산되는 지역에 따라 벤토나이트의

광물학적 특성이 상이하기 때문에 나라별로 완충재 후보

물질을 선정하여 연구를 수행하고 있다(Vuorinen and

Hirvonen, 2005; Marty et al., 2010; Zheng et al., 2011;

Missana et al., 2014a; Cao et al., 2019; Jenni et al.,

2019). 대표적인 벤토나이트 후보물질로는 스위스, 스웨덴

에서 고려하는 MX-80, 스페인에서 연구하는 FEBEX 등

이 있으며, 우리나라에서는 경주 지역에서 생산되는 벤토

나이트를 후보물질로 연구를 수행하고 있다(Lee et al.,

2013; Yoo et al., 2016; Lee et al., 2017b).

초장기적인 처분 기간을 고려해야하는 심지층 처분에서

는 지진, 기후변화, 해수 침투 등 다양한 지구환경적 시나

리오에 대하여 다중 방벽의 안정성 유지 여부가 가장 중

요한 변수이다. 특히, 벤토나이트 완충재는 사용후핵연료

에서 나오는 붕괴열과 이온 강도가 높은 지하수 환경에

장기간 노출될 경우 탈수화 및 몬모릴로나이트의 일라이

트화가 진행될 수 있다(Cho and Kim, 2016; Kaufhold

and Dohrmann, 2016; Park and Seoung, 2020). 일라이

트화는 일반적으로 수천년에서 수만년의 반응 시간을 가

지지만 고온 및 암반 지하수로 포화되어있는 처분 시설에

서는 이보다 빠르게 일라이트화가 나타날 수 있으며, 이

는 완충재의 물리적 특성을 변화시켜 지하수 차폐 능력을

약화시킬 뿐만 아니라 지화학적 수착 안정성에도 영향을

줄 수 있다(Pusch and Karnland, 1996; Cheshire et al.,

2014; Zheng et al., 2017). 고온에서 벤토나이트의 팽윤

성 변화 등 물리적 특성에 대한 연구는 많이 보고되고

있지만, 벤토나이트의 일라이트화에 의한 수착 변화에 대

한 연구는 상대적으로 부족하다. 따라서 본 연구는 국내

외에서 산출되는 벤토나이트와 일라이트를 사용하여 물리

·화학적 특성을 평가하고, 심지층 처분 시설에서 중단기적

으로 중요하게 고려되는 방사성 세슘(137Cs, 반감기 30년)

에 대한 수착 실험을 수행하여 벤토나이트 완충재의 일라

이트화에 대한 수착 안정성을 평가하고자 하였다. 

2. 시료 및 연구방법

2.1. 시료 특성 분석

국내외에서 산출되는 2종류의 벤토나이트와 1종류의 일

라이트를 이용하여 연구를 수행하였다(Table 1). 벤토나이

트-1은 우리나라 포항 일대에서 채취하여 분쇄처리한 시

료이며, 벤토나이트-2는 Sigma-Aldrich에서 판매하는 벤토

나이트(https://www.sigmaaldrich.com/)이다. 벤토나이트와

의 비교를 위한 일라이트는 미국 몬타나 주에서 생산되는

일라이트를 ‘The Clay Minerals Society’(http://www.clays.

org/)에서 구매하였다. 모든 점토 시료들은 체질을 통해서

입도 별로 나눈 후, 시중에 많이 유통되는 규격인 45–53

μm 크기의 입도를 선정하여 물리·화학적 특성을 분석하

고 Cs 수착 실험을 수행하였다. 

먼저, 점토 시료의 광물 조성을 확인하기 위해 XRD

(X-ray diffraction) 분석을 실시하였다. XRD 분석은 다기

능 X-선 회절 분석기(EMPYREAN, PANalytical, Malvern,

UK)를 사용하여 수행되었으며, 40 kv, 25 mA 조건에서

CuKα(K-Alpha1 1.54060, K-Alpha2 1.54443) 방사선을

사용하여 2 theta(θ) 5°–65° 범위를 한 단계(step)당 0.013°

로 측정하였다. 이후, XRD 결과를 분석하기 위해서

PANalytical의 Highscore Plus v.3.0c(Malvern, UK) 소

프트웨어를 사용하였으며, 피크의 위치(peak position), 강
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도(peak intensity)를 이용하여 조성 광물의 동정을 수행하

였다. 또한, 시료의 화학 조성비 분석을 위해 XRF(X-ray

fluorescence) 분석을 진행하였다. XRF 분석은 X-선 형광

분석기(XRF-1800, SHIMADZU, Kyoto, Japan)를 사용

하여 수행되었으며, 점토 시료 내에서 Si, Al, Ti, Fe,

Mn, Mg, Ca, Na, K, P의 질량비(wt%)를 측정하였다. 

점토 시료의 수착 성능과 연관될 것으로 추정되는 양이

온 교환능(cation exchange capacity [CEC])은 아세트산-

암모늄 방법(ammonium acetate method)을 이용하여 측

정하였으며, 이 때, 암모늄 이온의 농도는 단백질/질소 자

동분석기(Kjeltec auto 2400/8400 System, FOSS Tecator

AB, Hoganas, Sweden)를 사용하여 분석하였다. 마지막으

로 점토 시료의 비표면적(specific surface area [SSA])과

평균 공극 부피(average pore volume [APV]), 평균 공

극 직경(average pore diameter [APD])을 비표면적-공극

분석기(ASIQM0000-4, Quantachrome, Boynton Beach,

FL, USA)를 사용하여 측정하고, BET(Brunauer-Emmett-

Teller), BJH(Barrett-Joyner-Halenda) 방법을 이용하여 구

하였다. 

2.2. 회분식 수착 실험

점토 시료들의 Cs 수착 특성을 평가하기 위해서 다양

한 Cs 농도에 대한 회분식 실험을 설계 및 실시하였다.

수착 실험은 타겟 핵종인 137Cs과 화학적 성질이 유사한

안정동위원소 133Cs을 사용하여 수행되었으며, 1 L의 초순

수(Direct-Q ICW-3000, Merck Millipore Corp., Burlington,

MA, USA)에 1.68 g의 CsCl(ACS grade, Sigma-Aldrich)

을 녹여서 Cs에 대해 약 1.3×106 μg L–1가 되도록 농축

용액을 제조하였다. 해당 농축 용액을 1.3×101 μg L–1에서

1.3×105 μg L–1의 다양한 농도로 희석하여 수착 실험에

사용하였으며, 용액은 4oC 보관을 기준으로 제조일로부터

일주일 이내에 사용 및 폐기하여 시간에 따른 변질 가능

성을 최소화하였다. 

수착 실험은 폴리프로필렌 재질의 50 mL 코니칼 튜브

(JetBiofil)를 사용하여 수행되었다. 농도를 알고 있는 Cs

용액 20 mL에 10–300 mg의 점토 시료를 주입하여 수착

배치(batch)를 제조한 후, 교반기(SK-600, Lab. Companion,

Minneapolis, MN, USA)에서 130 rpm으로 24시간 반응

시켜 수착 평형에 도달하도록 반응시켜주었다. 이 후, 현

탁액을 3,500 rpm으로 30분간 원심분리하여 용액과 시료

를 분리하고 상등액을 채취하여 Cs의 농도 변화를 관찰

하였다. 용액에 잔류한 Cs 농도는 유도결합플라즈마 질량

분석기(ICP-MS [X-series], Thermo Fisher, Waltham, MA,

USA)를 사용하여 측정하였다. 각 시료 배치는 이중

(duplicate) 내지 삼중(triplicate)으로 시료를 제작하였으며,

모든 실험에 대하여 배경 시료(control batch)를 제작하여

배경 농도 값이 예상 농도에 대해 10% 이내의 오차 범

위 안에 들어오도록 설정하였다. 또한, 수착 실험의 모든

과정에서 온도는 23oC의 등온 상태를 유지하였으며, 모든

배치의 평형 pH는 약 5–6으로 일정한 값을 나타내었다. 

초기 Cs 농도(Ci, μg L–1)와 평형 Cs 농도(Cw, μg L–1)

의 차이를 이용하여 시료에 수착된 Cs의 농도(Cs, μg

kg–1)을 계산하였으며, 농도별 수착 결과를 취합하여 수착

등온선(sorption isotherm)을 구하였다. 이후, 점토 시료의

수착 특성을 규명하기 위해서 비선형 수착 모델인 프로인

들리히(Freundlich)와 랭뮈어(Langmuir) 모델을 각각 적용

하였다(Limousin et al., 2007). 프로인들리히 모델(Cs =

Kf ×Cw
n)에서 Kf ([μg kg–1]/[μg L–1]n)와 n(–)은 각각 수착

친화도와 시료 표면의 불균질성(n=1에 가까워질수록 균질

한 표면)을 의미하며, 랭뮈어 모델(Cs = Qm×KL×Cw/[1+

KL×Cw)에서 Qm은 단일 평면 최대 수착량(μg kg–1), KL(L

mol–1)은 시료 표면에서의 수착 친화도를 지시한다. 

3. 결과 및 토의

3.1. 점토 시료의 물리·화학적 특성

점토 시료들의 XRD 분석 결과를 Fig. 1에 도시하였다.

일라이트-1에서는 일라이트와 석영의 피크가 관찰되어 해

당 시료가 일라이트와 석영으로 이루어져 있음을 알 수

있었다. 벤토나이트-1은 Ca-몬모릴로나이트, 방해석, 석영

피크가 나타나며, 벤토나이트-2는 Na-몬모릴로나이트, 장

석, 석영 피크가 관찰되었다. 벤토나이트-1에서 나타나는

Ca-몬모릴로나이트의 (001)면의 저면간격(d-spacing)은

15.65Å로, 11.65Å의 값을 가지는 Na-몬모릴로나이트와

뚜렷한 차이를 나타내었으며, 이 값은 각각 선행연구에서

사용된 Ca-, Na-몬모릴로나이트의 저면간격 값과 유사하

다(Żbik et al., 2012; Lee et al., 2013; Tetsuka et al.,

2018). 또한, XRF 성분 분석 결과에서 벤토나이트-1은

CaO가 2.69%로 Na2O(0.45%)보다 5배 높은 반면, 벤토

나이트-2는 Na2O(1.54%)가 CaO(1.22%)에 비해 약 1.3

Table 1. Information of bentonite and illite samples

Sample name Country of origin

1 Bentonite-1 Pohang-Si, Korea

2 Bentonite-2 USA

3 Illite-1 Montana, USA
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배 더 높은 값을 보여주었다(Table 2). 따라서 두 벤토나

이트(일라이트-1과 벤토나이트-1)는 주요 층간양이온이 각

각 Ca와 Na로 구성된 Ca형 벤토나이트, Na형 벤토나이

트로 볼 수 있다. 일라이트의 (001)면 저면간격은 9.95Å

로, 일반적인 일라이트의 저면간격으로 정의된 10Å와 동

일한 값을 보여주었으며(Meunier and Velde, 2004), 주요

층간 양이온이 K(7.83 %)인 것으로 확인되었다.

벤토나이트-1과 벤토나이트-2의 CEC 값은 각각 91.4과

47.3 meq 100g–1로 일라이트-1(14.4 meq 100g–1)보다 각

각 6배, 3배 높은 값을 보여주었다(Table 3). 이는 벤토

나이트를 구성하는 몬모릴로나이트가 팽창성 점토 광물로

층간 양이온의 교환이 비교적 쉽게 일어나는 반면, 비팽

창성 광물인 일라이트는 층간 양이온인 K가 음전하를 띄

는 층간에 강력하게 결합하여 층간 양이온 교환이 어렵기

때문이다(Missana et al., 2014a; Durrant et al., 2018).

또한, 벤토나이트-1과 벤토나이트-2도 약 2배의 CEC 차

이가 나타나는데, 이는 벤토나이트의 몬모릴로나이트 함

량, 입자 크기 및 비표면적, 층전하와 같은 광물학적 특성

으로부터 영향을 받을 수 있다(Yoo et al., 2016). 벤토나

이트-1의 SSA 값은 46.1 m2 g–1로 벤토나이트-2(39.7 m2

g–1)보다 약 1.16배 크며, APV와 APD도 2배 이상 큰

값을 나타낸다. 벤토나이트-2가 벤토나이트-1에 비해 상대

적으로 적은 CEC 값을 나타내는 이유는 양이온 교환 반

응이 일어나는 표면적과 공극의 크기가 상대적으로 작기

때문인 것으로 사료된다.

3.2. 벤토나이트와 일라이트의 Cs 수착 특성

평형 Cs 농도(Cw, μg L–1)에 따른 점토 시료들의 Cs

수착 결과(Cs, μg kg–1)와 비선형 수착 모델을 적용한 결

과를 Fig. 2와 Table 4에 각각 표현하였다. 점토 시료들

의 수착 등온선은 Cs의 농도가 증가함에 따라 수착 효율

성이 감소하는 비선형적 특성을 나타내었다. 이는 점토 광

물의 표면에 Cs에 대한 수착 친화도가 서로 다른 다양한

수착 지점이 존재하기 때문이다(Baeyens and Bradbury,

1997; Cherif et al., 2017). 또한, 벤토나이트-1, 벤토나이

트-2와 일라이트-1은 Cw에 따라 서로 다른 비선형 수착

특성을 나타낸다. 예를 들어, 일라이트-1은 Cw≈101 μg L–1

이하의 저농도 조건에서 가장 높은 Cs 수착량을 보여주

었으나, Cs 농도가 증가함에 따라 효율성이 빠르게 감소

하는 특성을 보여주었다. 반면, 벤토나이트 시료들은

Fig. 1. XRD characterization of Illite-1, Bentonite-1, and

Bentonite-2 (I : illite, Q : quartz, M : montmorillonite, C : calcite,

A : albite).

Table 2. XRF results of Bentonite-1, Bentonite-2, and Illite-1

Material Name Bentonite-1 Bentonite-2 Illite-1

SiO2 56.58 57.50 49.30

Al2O3 12.29 18.72 24.25

TiO2 0.27 0.15 0.55

Fe2O3 3.56 3.89 7.32

MnO 0.03 0.01 0.03

MgO 3.14 2.43 2.56

CaO 2.69 1.22 0.43

Na2O 0.45 1.54 0.00

K2O 0.44 0.33 7.83

P2O5 0.04 0.04 0.08

L.O.I* 20.28 14.01 8.02

Total 99.79 99.82 100.37

* Loss on ignition

Table 3. Cation exchange capacity, specific surface area, and pore distribution of Bentonite-1, Bentonite-2, and Illite-1

CEC (meq 100 g–1) SSA (m2 g–1) APV (mL g–1) APD (nm)

Bentonite-1 91.4 46.1 0.356 30.9

Bentonite-2 47.3 39.7 0.133 13.4

Illite-1 14.7 29.3 0.073 9.92
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Cw≈102 μg L–1 이상의 고농도 조건에서 일라이트-1보다

우수한 Cs 수착을 나타내었다. 프로인들리히 모델에서 이

러한 수착 특성이 잘 나타나고 있으며, 일라이트-1은 벤

토나이트-1, 벤토나이트-2보다 약 1.7–4배 높은 Kf 값을

가진 반면, 1.8배 작은 n 값을 나타내었다(Table 4). 점토

시료들의 수착 등온선 차이는 일라이트와 벤토나이트의

주 구성 광물인 일라이트와 몬모릴로나이트의 광물 표면

에 분포하는 수착 지점의 특성이 서로 상이하기 때문이다

(Bradbury and Baeyens, 1997, 2000; Missana et al.,

2014b; Cherif et al., 2017). 

일라이트의 표면은 Cs이 선택적으로 수착하는 풍화된

모서리면(frayed edge site [FES])과 Cs 대한 특이적 수

착이 나타나지 않는 평면 지점(planar site [PS]), 두 종

류의 수착 지점이 존재한다(Poinssot et al., 1999; Bene-

dicto et al., 2014; Fan et al., 2014b). FES는 운모형

점토광물(micaceous mineral)의 가장자리에서 층간 간격이

10Å에서 14Å으로 확장된 수착 지점을 지칭하며, Cs

(255.6 kJ mol–1) > K(322.2 kJ mol–1) > Na(405.8 kJ mol–1)

> Ca(1,577 kJ mol–1)의 순서로 낮은 수화에너지를 가진

양이온에 대해 높은 수착 친화도를 나타낸다(Staunton

and Roubaud, 1997; Fuller et al., 2015; Lee et al.,

2017a). FES에서의 수착은 Cs에 대해 높은 수착 친화성

을 가지지만, 최대 수착량이 CEC의 1% 미만으로 매우

작기 때문에 저농도 Cs 조건에서 유의미하게 작용한다

(Bradbury and Baeyens, 2000; Zachara et al., 2002;

Fuller et al., 2014). 몬모릴로나이트의 표면에도 FES와

유사한 수착 지점이 존재하지만 일라이트에 비해서 수착

친화도가 낮다(Missana et al., 2014a; Missana et al.,

2014b). 따라서 저농도 Cs 실험에서 나타나는 일라이트-1

의 높은 수착 특성은 FES에 의한 영향으로 볼 수 있다.

반면, PS는 층상 점토광물의 사면체 또는 팔면체에서

Si와 Al의 동형치환으로 인해 평면에 형성되는 영구적인

음전하 지점을 지칭하며(Kim et al., 1996; Fan et al.,

2014a), 이 영구적인 음전하는 층간에 위치한 양이온에 의

해 전하 평형을 유지한다(Bradbury and Baeyens, 1994).

따라서, PS의 최대 수착량은 점토 시료의 양이온 교환 능

력을 의미하는 CEC 값에 영향을 받으며, Cs에 대한 수

착 친화도가 FES에 비해 상대적으로 낮기 때문에 FES가

포화된 고농도 Cs 조건에서 수착이 나타나게 된다

(Bradbury and Baeyens, 2000; Van Loon et al., 2009;

Missana et al., 2014b). 랭뮈어 모델은 고농도에서 CEC

에 연관된 최대 수착량(Qm)을 잘 평가한다. 점토 시료의

Qm은 벤토나이트-1 > 벤토나이트-2 > 일라이트-1로 CEC

와 동일한 순서를 나타내는데, 이는 팽창성 광물인 몬모

릴로나이트가 많이 포함된 벤토나이트가 일라이트에 비해

고농도에서 층간 양이온 교환에 의한 Cs의 수착이 효율적

으로 작용하기 때문인 것으로 보인다(Durrant et al., 2018).

FES와 같은 특이적인 수착 지점의 영향으로 농도에 따

른 수착 특성이 크게 변하는 일라이트-1와 달리, 벤토나

이트-1은 벤토나이트-2에 비해 모든 Cs 농도에서 높은 수

착 효율성을 나타내었다. 이는 벤토나이트-1이 벤토나이

트-2에 비해 약 2배의 CEC 값을 가지기 때문이며, 층간

Table 4. Isotherm parameters of Freundlich and Langmuir model for Bentonite-1, Bentonite-2, and Illite-1

Freundlich parameters Langmuir parameters

Kf

[(μg kg–1) (μg L–1)–n]
n r2

KL

(L mol–1)

Qm

(μg kg–1)
r2

Bentonite-1 2.60×104 0.643 0.991 7.53×10–4 9.50×106 0.999

Bentonite-2 1.20×104 0.645 0.981 2.61×10–4 8.81×106 0.999

Illite-1 4.81×104 0.393 0.994 5.22×10–5 5.44×106 0.999

Fig. 2. Cs sorption isotherms for Bentonite-1, Bentonite-2, and

Illite-1. Symbols represented the experimental data, and the two

standard deviations were displayed on the error bar. The solid and

dotted lines showed the results of the Freundlich model,

respectively.
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양이온의 종류(Na, Ca, K)는 크게 영향을 주지 않는다

(Missana et al., 2014a). 따라서 벤토나이트의 수착 성능

을 평가할 때 CEC 값이 기초적인 지시자로 활용될 수

있다. 하지만 CEC 값은 벤토나이트의 종류에 따라 약

50–110 meq 100 g–1의 매우 큰 편차를 나타내며(Boult et

al., 1998; Bradbury and Baeyens, 2005; Bradbury and

Baeyens, 2011; Lee et al., 2013; Missana et al., 2014a),

이는 심지층 처분 시설의 벤토나이트 후보물질에 따라 완

충재의 수착 특성이 상이할 수 있음을 지시한다. 

3.3. 벤토나이트 완충재의 일라이트화 평가

수착 실험에서 벤토나이트와 일라이트는 Cs 농도에 따

라 뚜렷하게 다른 수착 특성을 나타내었다. 따라서 벤토

나이트 완충재의 장기적인 수착 특성을 예측하기 위해서

는 벤토나이트의 일라이트화 반응속도를 고려해야한다. 벤

토나이트 완충재를 구성하는 몬모릴로나이트의 일라이트

화는 온도와 시간, 암반 지하수 및 공극수 내 K 농도의

영향을 받는다(Huang et al., 1993; Cuadros and Linares,

1996; Cuadros, 2006). 본 연구에서는 Cuadros (2006)가

실험을 통해서 제안한 일라이트화 공식(dS∕dt=k×[K+]0.25

×S5)을 사용하여 최대 10,000년 동안 일라이트화 정도를

계산하였다. 위 식에서 S는 몬모릴로나이트의 상대적인 비

율(최대 1 [–])을 의미하고, [K+]은 용존 K의 농도(mol

L–1), t는 시간(day)를 지시한다. k는 속도 상수(L0.25 mol–0.25

day–1)를 의미하며, 온도(T, oC)에 대한 식(k=1.21×10–9×

T2
6.61×108×T2.03×107)로 표현된다. 

심지층 처분 시설에서 나타날 수 있는 용존 K의 농도

는 벤토나이트 공극수와 암반 지하수의 조성에 영향을 받

는다. 다양한 선행 연구 및 보고서에서 보고된 벤토나이

트 공극수 및 암반 지하수 K 농도는 약 10–5 mol L–1에

서 최대 5×10–3 mol L–1까지 넓은 범위를 가진다(Lee et

al., 1997; Metz et al., 2003; Marty et al., 2010; Mariner

et al., 2011; Missana et al., 2014a; Zheng et al., 2017;

Cao et al., 2019). 본 연구에서는 우리나라의 심지층 처

분 시설을 가정하여 국내 심부 화강암 지하수(2×10–5

mol L–1) 및 벤토나이트-1과 유사한 Ca-벤토나이트인

FEBEX의 K 농도(1.7×10–3 mol L–1)를 배경 농도로 선택

하였다(Lee et al., 1997; Cao et al., 2019). 심지층 처

분 시설의 온도 조건은 K 조건과 더불어 일라이트화에

매우 중요한 요소이다. Bennett and Gens(2008)과 Kale

and Ravi(2018)에서 정리한 국가 별 처분시설 온도 기준

에 따르면 중국, 프랑스, 스웨덴, 캐나다, 핀란드, 영국에

서는 최대 온도를 100oC 이하로 보고하고 있는 반면, 스

위스, 독일에서는 각각 160oC, 200oC의 높은 온도까지

고려하고 있다. 한국의 경우 모델링 결과를 통해서 최대

120oC의 온도가 나타날 수 있음을 확인하였다(Lee et al.,

2017b). 벤토나이트 완충재에서 나타날 수 있는 온도 조

건은 처분용기로부터의 거리, 위치 등에 따라 크게 달라

질 수 있다(Lee et al., 2017b; Zheng et al., 2017). 따

라서 100oC, 120oC, 160oC, 200oC의 조건을 모두 고려

하여 일라이트화를 계산하고 비교하였다. 

Cuadros(2006)의 일라이트화 공식에 의해 계산된 몬모

릴로나이트 비율의 변화를 Fig. 3에 도시하였다. 모든 조

건에서 일라이트화는 1,000년 이전에 빠르게 진행되며 몬

모릴로나이트의 함량이 감소함에 따라 속도가 유의미하게

감소하였다. 이는 Cuadros(2006)의 공식이 몬모릴로나이

트에 대한 5차 반응식이기 때문이다. 1,000년을 기준으로

몬모릴로나이트의 비율은 0.54–0.90으로 해당 기간 내에

일라이트화가 최대 50%까지 진행될 수 있음을 보여준다.

이러한 일라이트화는 온도가 높은 폐연료봉 주변에서 우

선적으로 진행되며 벤토나이트 완충재의 수착 특성을 변

화시킬 수 있다. KAERI(2008)의 보고서에 의하면 폐연료

봉에 존재하는 방사성 Cs은 처분 초기에 약 1.06×107 μg

L–1의 고농도로 존재하지만 약 1,000년 이후에 1.04×10–3

μg L–1로 감소한다. 벤토나이트와 일라이트의 수착 특성

이 Cs의 농도에 영향을 받는 것을 고려할 때, 벤토나이트

Fig. 3. Montmorillonite-illite conversion fraction () as a func-

tion of time (day) for a maximum temperature of 100oC, 120oC,

160oC, and 200oC. Black and red lines represented the results

when the potassium concentration is 2×105mol L1 and 1.7×103

mol L–1, respectively.
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완충재의 수착 안정성을 평가하기 위해서는 일라이트화에

의한 수착 특성의 변화와 시간에 따른 폐연료봉의 Cs 농

도 변화가 함께 고려되어야 할 것으로 사료된다.

4. 결 론

본 연구는 국내외에서 채취한 벤토나이트와 일라이트의

광물학적 특성을 규명하고, 세슘에 대한 수착 특성을 평

가하였다. 벤토나이트는 주로 팽창성 광물인 Ca-, Na-몬

모릴로나이트로 조성되어 높은 양이온교환능(91.4, 47.3

meq 100g–1)과 비표면적(46.1, 39.7 m2 g–1)을 나타낸 반

면, 일라이트는 비팽창성 광물로서 상대적으로 적은 양이

온교환능(14.4 meq 100g–1)과 비표면적(29.3 m2 g–1) 값을

보여주었다. 또한, 같은 벤토나이트에서도 층간 양이온 타

입(Ca, Na), 공극 분포와 같은 광물학적 특성에 의해 약

2배의 양이온교환능 차이가 나타났다. 

벤토나이트와 일라이트는 뚜렷하게 다른 Cs 수착 특성

을 나타내었으며, 특히 Cs의 농도에 따라 크게 변화하였

다. 일라이트는 낮은 양이온교환능에도 불구하고 저농도

세슘 조건(Cw < 10 μg L–1)에서 벤토나이트보다 높은 수착

성능을 보여주었으며, 이는 일라이트 광물의 가장자리에

분포한 특이적 수착 지점인 풍화된 모서리면의 영향이다.

벤토나이트는 저농도에서 일라이트보다 낮은 수착 효율성

을 보여주었으나, 세슘 농도가 높아짐(Cw > 102 μg L–1)에

따라 이온 교환이 활발하게 일어나며 일라이트보다 높은

수착 성능을 나타내었다. 이는 다양한 시나리오(i.e., 지진,

구조물의 결손 등)로 인해 심지층 처분 시설 내 사용후핵

연료에서 137Cs이 유출되는 경우, 137Cs의 농도가 벤토나

이트 완충재의 수착 안정성 평가에 중요한 조건으로 작용

함을 의미한다.

마지막으로 Cuadros(2006)의 공식을 사용하여 일라이트

화를 계산하였을 때, 심지층 처분 시설에서 벤토나이트의

일라이트화는 최대 50%까지 가능한 것으로 예상되었으며,

이러한 일라이트화는 벤토나이트 완충재의 수착 안정성을

변화시킬 수 있다. 하지만 Cuadros의 공식은 높은 배경

이온([K+] > 0.1 mol L–1) 조건에서 수행된 실험을 기반으

로 유도된 실험식으로 심지층 처분 시설의 현장 조건

([K+] = 10–5–5×10–3 mol L–1)과 큰 차이가 있으며, 또한

공극수와 지하수에는 다양한 양이온이 공존하기 때문에

실제 예측에 한계가 존재한다. 따라서 벤토나이트 완충재

를 적용함에 있어 일라이트화를 감소시키기 위한 방안에

대한 고려와 더불어 이를 보다 정확하게 예측할 수 있는

다양한 실험 및 현장 데이터가 필요하다.
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