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ABSTRACT

Bentonite, predominantly consists of expandable clay minerals, is considered to be the suitable buffering material in high-level

radioactive waste disposal repository due to its large swelling property and low permeability. Additionally, the bentonite has large

cation exchange capacity and specific surface area, and thus, it effectively retards the transport of leaked radionuclides to surrounding

environments. This study aims to review the thermodynamic sorption models for four radionuclides (U, Am, Se, and Eu) and eight

bentonites. Then, the thermodynamic sorption models and optimized sorption parameters were precisely analyzed by considering the

experimental conditions in previous study. Here, the optimized sorption parameters showed that thermodynamic sorption models were

related to experimental conditions such as types and concentrations of radionuclides, ionic strength, major competing cation,

temperature, solid-to-liquid ratio, carbonate species, and mineralogical properties of bentonite. These results implied that the

thermodynamic sorption models suggested by the optimization at specific experimental conditions had large uncertainty for

application to various environmental conditions.
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Research Highlights

● Thermodynamic sorption models are based on cation exchange 

and surface complexation mechanisms.
● Sorption parameters for U, Am, Se, Eu on bentonite were related 

to experimental conditions.
● Optimized sorption models in specific conditions have large 

uncertainty for application to various environments.
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요 약

벤토나이트는 고준위 방사성폐기물 처분을 위한 심층처분 시스템에서 처분용기와 암반 사이를 메우는 완충재로 고려되는 팽창
성 점토이다. 벤토나이트는 높은 양이온교환능과 비표면적을 가지고 있기 때문에, 처분용기로부터 핵종이 누출될 경우, 수착하
여 암반으로의 유출을 지연시키는 역할을 한다. 본 연구에서는 여러 선행연구에서 8종류의 벤토나이트를 사용하여 수행된 U,
Am, Se, Eu 핵종의 수착실험 및 모델 자료를 취합하고, 각 연구에서 설정된 실험 조건들을 기반으로 열역학적 수착모델의 특성
을 평가하였다. 핵종과 벤토나이트 간의 수착 거동 해석에 중요한 역할을 하는 열역학적 수착모델은 벤토나이트의 광물학적 특
성뿐만 아니라 핵종 농도, 용액의 이온강도, 주 양이온, 온도, 고액비, 용존 탄산 농도 등 세부적인 실험 조건과 밀접하게 연관
되어 있는 것으로 확인되었다. 이러한 결과는 특정 실험 조건에서 수행된 수착실험 및 모델의 최적화로 제안되는 수착 반응식
과 반응상수가 다양한 환경 조건에 적용하기에 불확실성이 크다는 것을 의미한다. 따라서, 심층처분 시스템에 적용가능한 열역
학적 수착모델을 구축하기 위해서는 현장 조사 및 실험이 함께 수행되어야 한다.

주요어 : 벤토나이트, 방사성핵종, 열역학적 수착모델, 심층처분 시설, 공학적방벽

1. 서 론 

세계적으로 기후변화에 대한 관심이 높아짐에 따라, 친

환경에너지로서 원자력발전의 필요성에 대한 관심이 증

가하고 있다. 원자력발전은 우라늄 연료봉에서 발생하는

방사성 붕괴열을 이용하여 증기 터빈을 가동하는 방식으

로, 화석연료에 비해 이산화탄소 배출량이 적기 때문에

기후변화에 대응하는 대체 에너지로 기여할 수 있다

(Dincer and Acar, 2015; Liu et al., 2022; Sadekin et al.,

2019; Zhan et al., 2021). 하지만 친환경에너지로서 원자

력이 받아들여지기 위해서는 발전소 운영에 의해 발생하

는 사용후핵연료의 안전한 처분과 관리가 반드시 필요하

다 (Birkholzer et al., 2012; IAEA, 2022). 한국에서도 2021

년 ‘제2차 고준위 방사성폐기물 관리 기본계획’을 수립

하는 등 큰 관심을 보이고 있다 (MOTIE, 2021).

국내 원자력안전법에 의하면, 방사성폐기물 중 반감기

20년 이상의 알파선을 방출하는 핵종으로 방사능농도가

4000 Bq/g 이상이며, 이와 동시에 열발생률이 2 kW/m3

이상인 경우 고준위 방사성폐기물로 분류된다. 즉, 장반

감기 방사성핵종이 다량 포함되어 있는 사용후핵연료 그

자체와 후속 처리공정에서 발생하는 부산물이 고준위 방

사성폐기물로 분류될 수 있으며, 원자력시설을 운영하는

많은 국가에서 IAEA 지침과 해당국의 법적 근거에 따라

고준위 방사성폐기물을 특별히 관리하고 있다 (IAEA,

2022; Silverio and de Queiroz Lamas, 2011). 이러한 고

준위 방사성폐기물이 생태계에 미칠 수 있는 방사선 위

해영향을 배제하기 위해서는 폐기물에서 방출되는 방사

능이 자연 방사능과 비슷한 수준으로 감소할 때까지 최

소 만 년 이상 안전한 시설에 격리하는 것이 필요하며

(IAEA, 2003), 많은 국가에서 안전성과 경제성을 동시에

담보할 수 있는 공학적 해결방안으로 심층처분을 고려하

고 있다 (IAEA, 2009; IAEA, 2011). 

심층처분은 지질학적 조건이 안정적인 지하 500-1,000m

의 심부 암반층에 다중 방벽으로 구성된 처분 시스템을

건설하고 방사성폐기물을 처분하는 것을 의미한다 (Chen

et al., 2017). 심층처분 시스템은 사용후핵연료를 포장하

는 처분용기, 처분용기와 암반 사이의 공간과 터널을 메

우기 위한 완충재 및 뒷채움재로 구성되는 공학적방벽과

처분시스템이 위치한 심부 기반암의 천연방벽으로 이루

어진 다중방벽 개념을 적용하여, 약 1만 년 이상의 장기

적인 처분 기간 동안 방사성폐기물을 영구적으로 격리하

고 인간 생활권으로의 유출을 방지하도록 설계된다 (KAERI,

2008; NEA, 2003).

공학적방벽 중, 벤토나이트 완충재는 팽창성 2:1 광물

해설 (”원자력과 지질환경과학” 특별호)
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인 몬모릴로나이트를 주요 조성 광물로 가진 점토를 지

칭하며, 처분용기와 처분공 사이의 빈 공간을 채워 처분

용기를 고정시키고, 암반의 전단 거동과 같은 물리적 충

격으로부터 처분용기를 보호하며, 지하수 침투의 지연 및

처분용기가 기능을 상실할 경우 유출된 방사성핵종에 대

한 높은 수착성능을 제공함으로써 주변 암반으로의 핵종

이동을 지연시키는 역할을 수행한다 (Bradbury and

Baeyens, 2011; Lee et al., 2017; Samper et al., 2008;

Zheng et al., 2017; Zheng et al., 2011). 몬모릴로나이트

는 낮은 수리전도도와 높은 양이온 교환 및 비표면적을

가지고 있어서 방사성핵종을 효과적으로 수착하여 이동

을 지연시킬 수 있다 (Kale and Ravi, 2019; Kaufhold and

Dohrmann, 2016; Marty et al., 2010; Samper et al., 2008).

벤토나이트의 핵종 수착은 양이온교환능, 비표면적과 같

은 광물학적 특성과 더불어, 유출되는 핵종의 종류, 지하

수의 pH, Eh, 온도, 이온강도, 탄산염 농도 등 수리화학

적 특성에도 영향을 받는다 (Bradbury and Baeyens, 2006;

Bradbury and Baeyens, 2011; Fernandes et al., 2012; Grambow

et al., 2006; Missana et al., 2021; Missana et al., 2014;

Tournassat et al., 2018; Yang et al., 2010). 

점토광물에 대한 용존 방사성핵종의 화학적 수착기작

은 크게 점토광물의 층간 구조에서 일어나는 양이온 교

환반응과 더불어, 광물 표면 작용기에 대한 표면 착화반

응으로 구분된다 (Dzombak and Morel, 1991; Gaines and

Thomas, 1953). 이후, 양이온 교환과 표면 착화 기작에

대한 세부 수착모델이 구현되었으며, 이들을 결합하거나

세분화함으로써 다양한 열역학적 수착모델이 개발 및 제

시되어 왔다 (Bradbury and Baeyens, 2005; Fuller et al.,

2014; Grambow et al., 2006; Missana et al., 2004; Pabalan

and Turner, 1996; Steefel et al., 2003; Tournassat et al.,

2018; Zavarin et al., 2022). 하지만 대부분의 열역학적 수

착모델은 각 선행연구의 실험 조건을 반영한 지화학적

조건에 의해 보정되기 때문에 연구마다 제안하는 열역학

적 데이터가 상이하다. 본 연구는 심층처분 시스템에서

고려되는 벤토나이트 내 핵종 수착에 대한 열역학 데이

터베이스 및 지화학 반응 모델 구축을 위한 기초연구의

관점에서, 선행연구에서 다양한 벤토나이트 점토를 사용

하여 수행된 실험결과와 열역학적 수착모델을 비교 분석

하였다. 특히, U, Eu, Am, Se 핵종에 대한 다양한 수착

선행연구를 취합하였으며, 각 연구에서 설정된 실험 조

건들을 기반으로 열역학적 수착모델의 특성을 평가하였다.

2. 열역학적 수착모델

2.1. 양이온 교환 (Cation Exchange, CE) 모델

양이온 교환반응은 벤토나이트 공극수 혹은 심부 지하

수의 온도, 주 용존 양이온, 이온강도 등에 따라 방사성

핵종의 수착/이동에 큰 영향을 미칠 수 있다. 양이온 교

환모델은 점토 광물의 수착 기여도 및 특성을 평가하기

위해서 점토광물의 층간 혹은 표면에 분포한 양이온과

주변 용존 핵종 간의 이온 교환 기작을 적용하여 수착

등온선을 해석하는 모델이다. 

양이온 교환모델은 점토광물의 표면이 영구적인 음전

하 ( )를 가지며, 점토광물의 표면 혹은 층간에 있는

양이온이 이들을 보상하고 정전기적 평형을 유지한다는

가정을 가진다 (Bradbury and Baeyens, 1997). 이러한 층

간 양이온은 점토광물을 둘러싼 수용액에 존재하는 양이

온과 양이온 교환반응을 하게 되며 이러한 반응을 통하

여 양이온의 형태로 존재하는 방사성핵종이 수착된다. 예

를 들어, 원자가가 zA인 양이온 A가 점토 광물의 표면에

위치하고, 주변 용액에 존재하는 원자가 zB를 갖는 양이

온 B가 광물 표면에 부착된 양이온 A를 대체할 때 이러

한 반응은 Gaines and Thomas의 질량 반응 법칙에 따라

아래 식으로 표현된다 (Gaines and Thomas, 1953).

(1)

위 양이온 교환반응에 대한 평형상수는 선택계수 ( )

로 정의되는데, 이 값은 점토 표면에서 양이온 A에 대한

양이온 B의 상대적인 수착 친화도를 정량적으로 나타낸

수치이며, 아래와 같은 식으로 표현할 수 있다.

(2)

여기서, aA 및 aB는 용액에 용해된 양이온 A 및 B의

활성도를 나타내며, 이 값은 활성 계수 (activity coefficient)

와 용존 농도의 곱으로 표시된다 (즉, γA·[MA]sol 및

γB·[MB]sol). NA와 NB는 양이온 A와 B의 등가분율을 지칭

하며, 양이온들의 수착당량 ([MA]sorb 및 [MB]sorb)을 점토

광물의 양이온교환능 (CEC, eq kg−1)에 나눈 값으로 표

현된다 (Bradbury and Baeyens, 2000). 이후, 선형 수착

계수인 Kd (Kd = Cs/Cw, 단, Cs [mol kg−1] 와 Cw [mol L−1]

는 수착 평형상태에서 각 양이온의 수착 농도와 용존 농

도를 나타냄) 값을 사용하여 수착당량을 수정하면 아래

와 같은 식으로 표현된다.

(3)

X
−



K
B

A SEL
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마지막으로, 해당 수용액의 시스템을 양이온 A와 B만

존재하는 이중 이온교환 시스템 (Bi-ionic exchange system)

으로 가정하면, NA와 NB의 합은 1이 되며, 이때, 흡착된

양이온 B가 매우 적은 미량일 때, 식 (2)에서 NA의 값을

1로 볼 수 있다. 위의 가정을 포함하여 최종적으로 선택

계수를 표현하는 수식을 수정하면 아래 식의 형태로 정

리된다 (Missana et al., 2021; Missana et al., 2014).

(4)

다양한 선행연구에서 방사성 핵종을 비롯한 양이온의

선택계수를 구하기 위한 실험을 수행하였다. 따라서 수

착 선택계수와 시스템의 경쟁 양이온에 대한 정보가 제

공될 경우, 양이온 교환모델을 이용하여 핵종의 수착 특

성을 정량적으로 계산할 수 있다.

2.2. 표면 착화 (Surface Complexation, SC) 모델

표면 착화반응은 벤토나이트의 표면에 분포하는 표면

작용기( )에 용존 화학종이 직접 결합하는 반응

으로, 핵종별 수화학거동에 따라 상이하나, 일반적으로

방사성핵종의 농도가 낮고, 이온강도가 높고, pH가 높은

조건에서 수착에 주로 기여하는 것으로 간주된다 (Bradbury

and Baeyens, 1997). 벤토나이트의 표면 작용기는 주로

광물의 표면의 가장자리 (edge)나 깨진 결합 (broken bond)

에 위치하며, 용액의 pH에 따라 양쪽성 전하를 가진다.

즉, 광물 표면 작용기는 아래와 같은 양성자화 ( )

또는 탈양성자화 ( ) 반응을 가지는 수산기로써

간단하게 모사할 수 있다. 

(5)

(6)

표면 착화반응의 기초가 되는 양성자화, 탈양성자화 반

응의 이온화 상수는 질량 반응식에 다음과 같이 표현될

수 있다.

(7)

위 식에서 ,  및 는 개별 양

쪽성 부위의 몰농도를 지칭하며, [H +]S는 점토광물의 표

면에서 용액 내 수소 이온의 활성도를 나타낸다. [H +]S는

점토광물의 표면이 음전하를 띄는 경우 용액 내 전체 수

소이온의 활성도 ([H +]Bulk)보다 크고, 음전하를 띄지 않

는 경우 그보다 작다. 이를 식으로 나타내면 아래와 같다.

(8)

수식 내 지수함수는 정전기 항을 나타내며, z는 이온 전

하 (즉, H+의 경우 1), F는 패러데이 상수 (96,485 C mol−1),

는 표면 전위 (V), R은 기체상수 (C mol−1 K−1), T는

절대온도 (K)이다. 식 (7)과 (8)을 함께 나타내면 아래와

같다 (Kowal-Fouchard et al., 2004).

(9)

(10)

이온화 상수 Kprotonation과 Kdeprotonation는 점토광물 시료

를 사용한 산-염기 적정 실험을 기반으로 중화 적정 곡

선과의 최적화를 통해 구하게 되며, 이온화 상수의 종류

를 나누는 기준에 따라서 1SP (surface protolysis), 2SP로

구분될 수 있다 (Bradbury and Baeyens, 1997). 또한, 식

(9), (10)에서 정전기항을 고려하는 방식에 따라 DL (diffused

double layer model), CC (constant capacitance model), NE

(non-electrostatic model) 등 다양한 모델을 설정할 수 있

다 (Boult et al., 1998; Chen et al., 2014; Guo et al., 2009;

Korichi and Bensmaili, 2009; Muller et al., 2012; Pabalan

and Turner, 1996; Tertre et al., 2006; Yang et al., 2010).

양쪽성 부위에서 원자가 zM를 가지는 양이온 M 및 M

의 수성 이온 종의 일반적인 복합 반응은 식 (11)과 같이

정의할 수 있으며 이 식에서 평형상수인 표면 착화상수

는 식 (12)에서 구할 수 있다 (Bradbury and Baeyens, 2011).

(11)

(12)

2.3. 양이온 교환–표면 착화 결합모델

양이온 교환-표면 착화 결합모델은 양이온 교환모델과

표면 착화모델의 한계를 극복하고, 점토광물의 수착 특

성을 보다 충실하게 구현하기 위한 결합모델이다 (Bradbury

and Baeyens, 1997). 양이온 교환모델은 용액의 이온강도

S OH–

S OH
2

+
–

S O
−

–

S OH
2

+
– S OH– S O

−

–
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와 주 용존 양이온의 영향을 잘 구현하는 반면, pH에 따

른 수착 특성 변화나 음이온 화학종으로 존재하는 방사

성핵종의 수착을 구현하는 부분에 한계가 있다. 표면 착

화모델은 경쟁 양이온의 영향을 반영하는 데 한계가 있

으나 양이온 교환모델의 제한점을 보완하므로, 두 모델

을 결합하여 각 모델의 단점을 보완하고 다양한 수착 기

작을 설명하는 포괄적인 모델을 구현할 수 있다. 본 연

구에서 취합된 수착모델은 2SP-NE-SC/CE, 2SP-CC-SC/

CE, 2SP-DL-SC/CE의 3종류이며, 주로 표면 착화모델에

서 정전기항을 고려하는 방법에 따라 구분된다. 

3. 벤토나이트의 방사성핵종 수착모델

3.1. 수착모델 적용을 위한 벤토나이트의 지화학적 매

개변수 

본 연구에서는 서로 다른 8 종류의 벤토나이트를 활용

하여 수행된 17개의 선행연구를 벤토나이트의 종류, 수

착모델, 그리고 방사성 핵종에 대해 정리하였다 (Table 1).

또한, 각 연구에서 수행한 핵종 수착실험을 실험 조건에

따라 분류하였다 (Table 2–1, 2–2). 벤토나이트와 핵종의

수착실험은 크게 pH의 영향을 확인하기 위한 실험과 핵

종 농도 ([R]initial)의 영향을 측정하기 위한 실험으로 나

누어 진행되었다. 전자의 경우 정해진 핵종 농도 조건에

서 pH를 약 2–10까지 변화시키며 수착률 변화를 관찰하

였으며, 후자의 경우 pH가 고정된 조건에서 핵종 농도를

10−10–10−3 mol L−1까지 변화시키며 수착거동의 변화를

관찰하였다. 또한, 용액의 이온강도와 주 용존 양이온의

종류 (주로 Na, Ca), 온도, 고액비, 용존 탄산 농도의 영

향을 확인하기 위한 실험도 수행되었다. 이러한 실험 결

과를 해석하고 각 실험 조건들의 영향을 정량적으로 평

가하기 위해 열역학적 해석을 수반한 TDB (thermodynamic

database) 기반의 열역학적 수착모델이 적용되었다.

선행연구에서 적용된 열역학적 수착모델의 표면 착화,

양이온 교환자리에 대한 수착용량 및 이온화 상수를 정

리하였다 (Table 3, 4). 여기서 Ss-OH, Sw1-OH, Sw2-OH,

Al-OH, Si-OH, Sw-OH, S-OH, Y-OH는 표면 착화 자리

를 의미하며, X는 양이온 교환 자리를 나타낸다. 각 수

착 자리의 정의 및 명칭은 광물학적 특성에 근거한 연구

자의 판단에 의해 사용된다. Ss-OH와 Sw-OH의 경우, 광

물 표면에 핵종에 대한 수착 친화성이 강한 지점 (strong

site)과 약한 지점 (weak site)의 두종류의 표면 착화 작용

기가 존재한다는 가정을 가지며 (Bradbury and Baeyens,

1997), Si-OH와 Al-OH은 규소 사면체, 알루미늄 팔면체

로 이루어진 점토광물 층상 구조의 깨진 가장자리를 가

정한다 (Tertre et al., 2006). 각 수착 자리의 매개변수인

수착 용량과 이온화 상수는 각 벤토나이트에 대한 산–염

기 적정 실험 최적화를 통해 결정된다. 예를 들어, SWy-1

의 경우 정전기항을 고려하지 않는 표면 착화반응과 양

이온 교환반응을 결합한 모델 (2SP-NE-SC/CE)을 적용하여

각 수착 자리에 대한 수착 용량 (Ss-OH: 2.0×10−3, Sw1, w2-OH:

Table 1. List of previous studies, together with utilized bentonite samples, sorption models, and target radionuclides

No Reference Bentonite Sorption Model Radionuclides

1 Bradbury and Baeyens (2002) SWy-1 2SP-NE-SC/CE Eu

2 Bradbury and Baeyens (2005) SWy-1 2SP-NE-SC/CE U, Am, Eu

3 Bradbury and Baeyens (2006) SWy-1 2SP-NE-SC/CE Am, Eu

4 Fernandes et al. (2008) SWy-1 2SP-NE-SC/CE Eu

5 Fernandes et al. (2012) SWy-1 2SP-NE-SC/CE U

6 Schnurr et al. (2015) SWy-1 2SP-NE-SC/CE Eu

7 Kowal-Fouchard et al. (2004) Volclay 2SP-CC-SC/CE U

8 Bradbury and Baeyens (2011) MX-80 2SP-NE-SC/CE U, Eu

9 Tertre et al. (2006) MX-80 2SP-DL-SC/CE Eu

10 Yang et al. (2010) Jinchuan 2SP-DL-SC/CE U

11 Guo et al. (2009) Jinchuan 2SP-DL-SC/CE Eu

12 Missana et al. (2021) FEBEX 2SP-NE-SC/CE Eu

13 Missana et al. (2009) FEBEX 2SP-NE-SC/CE Se

14 Kumar et al. (2013) Western India 2SP-NE-SC/CE Am, Eu

15 Gao et al. (2021) GMZ 2SP-NE-SC/CE Am

16 Shi et al. (2014) GMZ 2SP-DL-SC/CE Se, Eu

17 Pablan and Turner (1996) SAz-1 2SP-DL-SC/CE U
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Table 2-1. List of bentonite samples considered in this study, together with the experimental conditions used in reference studies from

1–10 (details were provided in Table 1). [R]initial represented the concentration of radionuclides, Major Cat. represented the predominant

cations, S:L Ratio represented for the solid to liquid ratio, and [CO3]total represented the carbonate concentration

Bentonite

[Ref]

Radio

nuclide

[R]initial

(mol L–1)
pH

Temp 

(℃)

Major 

Cat.

Ionic Strength

(mol L–1)

S:L Ratio

(g L–1)

[CO3]total 

(mol L–1)

SWy-1

[1]
Eu

9.5×10–9 3–10 25 Ca 0.066 1 -

10–9–10–3 6.9 25 Ca 0.066 1 -

10–9–10–3 6.0 25 Ca 0.066 1 -

1.3×10–7 4–9 25 Na 0.1 1.5 -

10–9–10–3 6.0, 7.2 25 Na 0.1 0.5 -

10–9–10–3 6.0 25 Na 0.1 0.5 -

SWy-1

[2]

U
1.4×10–7 3–10 25 Na 0.01 1.2 -

1.4×10–7 3–10 25 Na 0.1 1.2 -

Am
3×10–8 3–10 25 Na 0.1 4 -

3×10–8 3–10 25 Na 1 4 -

Eu
1.3×10–7 3–10 25 Na 0.1 1.5 -

9.5×10–9 4–9 25 Ca 0.066 1 -

SWy-1

[3]
Am

1.5×10–10 3–10 25 Na 0.1 0.62 -

6.2×10–8 3–9 25 Ca 0.066 0.86–2 -

SWy-1

[4]
Eu

2×10–9 4–9 25 Na 0.1 1 -

2×10–9 6–10 25 Na 0.1 1 10–3.5 atm

2×10–9 7–9 25 Na 0.1 1 2×10–2

SWy-1

[5]
U

10–7 3–9 25 Na 0.1 0.9 -

10–7 4–10 25 Na 0.1 2.5 10–3.5 atm

10–7 7–9 25 Na 0.1 4.3 10–3, 3×10–3, 5×10–3

10–8–10–4 5, 6.8, 8 25 Na 0.1 0.9 -

10–8–10–4 5, 6.8, 8 25 Na 0.1 1.5 10–3.5 atm

SWy-1

[6]
Eu

2×10–7 3–12 25 Na 0.1 2 -

2×10–7 3–12 25 Na 0.9 2 -

2×10–7 3–12 25 Na 3.9 2 -

Volclay

[7]
U

10–6 2–7 25 Na 0.1 10 -

10–3 2–7 25 Na 0.5 10 -

10–4 2–7 25 Na 0.1, 0.5 10 -

MX-80

[8]

U 3×10–8–10–6 7.6 25 Na 0.6 0.32–13.5 -

Eu 3.2×10–11–1.6×10–6 7.5 25 Na 0.6 1.56 -

MX-80

[9]
Eu

10–6 3–10 25 Na 0.5 2.5 -

10–6 4–8 40 Na 0.5 2.5 -

10–6 2–7 80 Na 0.5 2.5 -

10–6 2–4 150 Na 0.5 2.5 -

Jinchuan

[10]
U

8×10–5 3–10 25 Na 0.1 1 -

4×10–5 4–10 25 Na 0.1 1 -

10–5–10–3 4.8 25 Na 0.1 1 -

10–5–10–3 5.8 25 Na 0.1 1 -

8×10–5 5 25 Na 0.1 0.1–5 -

8×10–5 3–10 25 Na 0.1 1 10–3.58 atm

8×10–5 3–10 60 Na 0.1 1 -

8×10–5 3–7 80 Na 0.1 1 -
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4.0×10−2 mol kg−1)과 이온화 상수 (Ks, w1(+): 4.5, Ks, w1(−):

−7.9, Kw2(+):6.0, Kw2(−): −10.5)가 최적화되었다 (Baeyens

and Bradbury, 1997; Bradbury and Baeyens, 1997). 여기

서, 수착 용량과 이온화 상수는 SWy-1의 고유한 광물학

적 특성을 반영하며, FEBEX, Western India, GMZ에서

각각 다른 수착 용량과 이온화 상수가 적용된다. 

수착 용량과 이온화 상수는 광물의 고유한 지화학적 특성

을 반영하지만, 어떤 수착모델을 적용하는지에 따라 상이

Table 2-2. List of bentonite samples considered in this study, together with the experimental conditions used in reference studies from

11–17 (details were provided in Table 1). [R]initial represented the concentration of radionuclides, Major Cat. represented the predominant

cations, S:L Ratio represented for the solid to liquid ratio, and [CO3]total represented the carbonate concentration

Bentonite

[Ref]

Radio

nuclide

[R]initial

(mol L–1)
pH

Temp 

(℃)
Major Cat.

Ionic Strength

(mol L–1)

S:L Ratio

(g L–1)

[CO3]total 

(mol L–1)

Jinchuan

[11]
Eu

6.7×10–8 2–10 25 Na 0.1 0.5 -

3.3×10–6 2–10 25 Na 0.1 0.5 -

6.7×10–8 3–10 25 Na 0.1 0.5 10–3.58 atm

3.8×10–7 3–10 25 Na 0.1 0.5 10–3.58 atm

3.3×10–6 3–10 25 Na 0.1 0.5 10–3.58 atm

10–9–10–3 4, 6 25 Na 0.1 1 -

10–9–10–3 6.5 25 Na 0.1 0.5 -

10–9–10–3 7.5 25 Na 0.1 0.25 -

FEBEX

[12]
Eu

10–8 3–11 25 Na 0.001–0.2 0.5 -

10–8–10–3 4.1 25 Na 0.2 0.5 -

10–9–10–3 3.8 25 Na 0.1 0.5 -

10–9–10–3 3.9 25 Na 0.05 0.5 -

FEBEX

[13]
Se

4×10–10 3–11 25 Na 0.001–0.5 0.5 -

10–10–10–4 4.3 25 Na 0.1, 0.5 0.5–1 -

10–10–10–4 7.2 25 Na 0.01 0.5–1 -

Western India

[14]

Am

6×10–9 2–10 25 Na 0.1 0.5 -

6×10–9 2–10 25 Na 0.05 0.5 -

6×10–9 2–10 25 Na 0.01 0.5 -

6×10–9 2–10 25 Ca 0.034 0.5 -

Eu 10–7–10–3 6.0 25 Na 0.1 0.5 -

GMZ

[15]
Am

6×10–10 3–10 25, 50, 80 Na 0.1 0.5 -

6×10–10 3–10 25 Ca 0.1 0.5 -

6×10–10 4.1, 6.6 25 Na 0−0.3 0.5 -

10–10–10–8 4.0 25 Na 0.1 0.5 -

10–11–10–9 6.5 25 Na 0.1 0.5 -

10–10–10–8 3.7 25 Ca 0.1 0.5 -

GMZ

[16]

Se
1.2×10–5 3–9 25 Na 0.1 20 -

10–6–10–3 4.1 25 Na 0.1 20 -

Eu 3.3×10–5 4–9 25 Na 0.1 1 -

Se

Eu

1.2×10–5

3.3×10–5 3–9 25 Na 0.1 20 -

Se

Eu

3.3×10–5

3.3×10–5 4–9 25 Na 0.1 1 -

Se

Eu

3.3×10–3

3.3×10–5 4–9 25 Na 0.1 1 -

SAz-1

[17]
U

2×10–7 2–9 25 Na 0.1 0.03–3 10–3.5 atm

2×10–6 2–9 25 Na 0.1 0.3 10–3.5 atm
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한 값이 도출될 수 있다. 예를 들어 MX-80의 경우, 2SP-NE-

SC/CE 모델에 대해서는 전체 표면 착화자리 (Ss, w1, w2-OH)

에 대해서 Ss-OH: 2.0×10−3, Sw1, w2-OH: 4.0×10−2 mol kg−1

의 수착 용량과 Ks, w1(+): 4.5, Ks, w1(−): −7.9, Kw2(+):6.0,

Kw2(−): −10.5의 이온화 상수 값이 적용되지만, 확산 이중

층을 고려하는 모델의 경우 (2SP-DL-SC/CE)의 경우 표면

착화자리 (Al/Si-OH)에 대해서 Al-OH: 1.7×10−3, Si-OH:

3.4×10−3 mol kg−1의 수착 용량과 KAl(+): 5.1, KAl(−): −8.5,

KSi(−): −7.9의 이온화 상수 값이 적용된다. GMZ에서도

2SP-NE-SC/CE와 2SP-DL-SC/CE 모델에서 서로 다른 모

델 매개변수가 사용되었다. 따라서 새로운 벤토나이트 후

보 물질을 활용하여 수착모델을 구축할 경우, 적용하고

Table 3. Summary of the site types, site capacities of sorption models for various bentonite samples. Here, Ss-OH, Sw1-OH, Sw2-OH,

Al-OH, Si-OH, Sw-OH, S-OH, and Y-OH represented surface complexation sites, and X represented cation exchange sites

Bentonite Sorption Model Site Types Site Capacities Reference

SWy-1 2SP-NE-SC/CE

Ss-OH 2.0  10−3 mol kg−1

1–6Sw1, w2-OH 4.0  10−2 mol kg−1

X 0.87 eq kg−1

Volclay 2SP-CC-SC/CE

Al-OH 1.75  10−2 mol kg−1

7Si-OH 2.5  10−1 mol kg−1

X 5.75  10−1 mol kg−1

MX-80

2SP-NE-SC/CE

Ss-OH 2.0  10−3 mol kg−1

8Sw1, w2-OH 4.0  10−2 mol kg−1

X 0.787 eq kg−1

2SP-DL-SC/CE

Al-OH 1.7  10−3 mol m−2

9Si-OH 3.4  10−3 mol m−2

X 3.63  10−5 mol m−2

Jinchuan

2SP-DL-SC/CE

S-OH 5.88  10−7 mol m−2

10Y-OH 1.18  10−6 mol m−2

X 1.16  10−5 mol m−2

2SP-DL-SC/CE

Ss-OH 1.88  10−8 mol m−2

11
Sw-OH 5.69  10−7 mol m−2

Y-OH 1.18  10−6 mol m−2

X 1.16  10−5 mol m−2

FEBEX

2SP-NE-SC/CE

Ss-OH 2.01  10−3 mol kg−1

12Sw-OH 6.01  10−2 mol kg−1

X 1.02 eq kg−1

2SP-NE-SC/CE
Ss-OH 2.01  10−3 mol kg−1

13
Sw-OH 6.01  10−2 mol kg−1

Western India 2SP-NE-SC/CE

Ss-OH 1.8  10−3 mol kg−1

14Sw-OH 3.6  10−2 mol kg−1

X 0.76 eq kg−1

GMZ

2SP-NE-SC/CE

Ss-OH 1.04  10−8 mol m−2

15
Sw-OH 1.03  10−6 mol m−2

Y-OH 2.08  10−6 mol m−2

X 1.35  10−5 mol m−2

2SP-DL-SC/CE

S-OH 9.39  10−7 mol m−2

16Y-OH 1.18  10−6 mol m−2

X 1.35  10−5 mol m−2

SAz-1 2SP-DL-SC/CE
Al-OH 4.73  10−5 mol L−1

17
Si-OH 5.69  10−5 mol L−1
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자 하는 수착모델을 이용하여 해당 벤토나이트의 산-염

기 적정 곡선을 활용한 수착 용량과 이온화 상수 최적화

가 우선적으로 수행되어야 하며, 벤토나이트의 수착 자

리에 대한 산–염기반응 매개변수가 결정되면, 보다 다양

한 핵종에 대한 수착 반응을 해석할 수 있다.

3.2. 방사성 핵종의 벤토나이트에 대한 수착 반응상수

3.2.1. 우라늄 (U)

용존 우라늄은 3가에서 6가에 이르기까지 매우 다양한

주원자가를 가지며, 산화 환경에서는 6가 우라늄, 환원

환경에서는 4가 우라늄이 안정하게 분포한다. 우라늄은

Table 4. Summary of the protolysis reactions and their constants of sorption models for various bentonite samples. Here, Ss-OH, Sw1-

OH, Sw2-OH, Al-OH, Si-OH, Sw-OH, S-OH, and Y-OH represented surface complexation sites, respectively

Bentonite Sorption Model Protolysis Reactions log Ksite

SWy-1 2SP-NE-SC/CE

Ss/w1-OH + H+ ↔ Ss/w1-OH2
+ 4.5

Ss/w1-OH ↔ Ss/w1-O− + H+ −7.9

Sw2-OH + H+ ↔ Sw2-OH2
+ 6.0

Sw2-OH ↔ Sw2-O− + H+ −10.5

Volclay 2SP-CC-SC/CE

Al-OH + H+ ↔ Al-OH2
+ 7.9

Al-OH ↔ Al-O− + H+ −9.4

Si-OH ↔ Si-O− + H+ −7.8

MX-80

2SP-NE-SC/CE

Ss/w1-OH + H+ ↔ Ss/w1-OH2
+ 4.5

Ss/w1-OH ↔ Ss/w1-O− + H+ −7.9

Sw2-OH + H+ ↔ Sw2-OH2
+ 6.0

Sw2-OH ↔ Sw2-O− + H+ −10.5

2SP-DL-SC/CE

Al-OH + H+ ↔ Al-OH2
+ 5.1

Al-OH ↔ Al-O− + H+ −8.5

Si-OH ↔ Si-O− + H+ −7.9

Jinchuan

2SP-DL-SC/CE

S-OH + H+ ↔ S-OH2
+ 3.23

S-OH ↔ S-O− + H+ −3.89

Y-OH ↔ Y-O− + H+ −6.57

2SP-DL-SC/CE

Ss, w-OH + H+ ↔ Ss, w-OH2
+ 3.23

Ss, w-OH ↔ Ss, w-O− + H+ −3.89

Y-OH ↔ Y-O− + H+ −6.57

FEBEX 2SP-NE-SC/CE

Ss-OH + H+ ↔ Ss-OH2
+ 4.8

Ss-OH ↔ Ss-O− + H+ −9.9

Sw-OH + H+ ↔ Sw-OH2
+ 5.3

Sw-OH ↔ Sw-O− + H+ −8.4

Western India 2SP-NE-SC/CE

Ss-OH + H+ ↔ Ss-OH2
+ 4.5

Ss-OH ↔ Ss-O− + H+ −7.9

Sw-OH + H+ ↔ Sw-OH2
+ 4.5

Sw-OH ↔ Sw-O− + H+ −7.9

GMZ

2SP-NE-SC/CE

Ss, w-OH + H+ ↔ Ss, w-OH2
+ 5.83

Ss, w-OH ↔ Ss, w-O− + H+ −7.02

Y-OH ↔ Y-O− + H+ −8.75

2SP-DL-SC/CE

S-OH + H+ ↔ S-OH2
+ 6.15

S-OH ↔ S-O− + H+ −9.27

Y-OH ↔ Y-O− + H+ −9.06

SAz-1 2SP-DL-SC/CE

Al-OH + H+ ↔ Al-OH2
+ 8.33

Al-OH ↔ Al-O− + H+ −9.73

Si-OH ↔ Si-O− + H+ −7.20
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농도 ([U]initial) 및 수용액 환경 (pH, 온도, 이온강도, 용존

탄산 농도)에 따라 다양한 화학종으로 분포한다. 특히,

pH에 따라 상이한 분포를 가지며 수착 특성에 영향을 미친다.

우라늄에 대해 수행된 4개의 선행연구에서 적용한 수

착 반응식과 관련 반응상수를 정리하였다 (Table 5). 각

선행연구에서 고려된 수착 반응식은 반영한 모델과 더불

어, 실험 조건에 따라서 다르게 적용되었다. 예를 들어,

SWy-1과 2SP-NE-SC/CE 모델이 적용된 연구 중 Bradbury

and Baeyens (2005)는 용존 탄산이 없는 환경에서

[U]initial=1.4×10−7 mol L−1에 대해서 pH (3–10)와 이온강도

(0.01, 0.1 mol L−1)의 영향을 확인하는 실험을 수행하였

고, Fernandes et al. (2012)는 [U]initial=10−7 mol L−1에서 pH

(3–10)와 용존 탄산 농도 (10−3.5 atm, 10−3–5×10−3 mol L−1)의

영향을 확인하는 실험, pH=5, 6.8, 8에서 [U]initial의 영향

(10–8–10–4 mol L−1)을 평가하는 실험을 각각 수행하였다

(Table 2–1). 이로 인하여, Fernandes et al. (2012)에서는

Table 5. Surface complexation constants and selectivity coefficients on surface complexation sites (Ss-OH, Sw1-OH, Al-OH, Si-OH)

and cation exchange sites (X) for uranium (U) sorption on various bentonites

Surface complexation / Cation exchange reaction log K

SWy-1 + 2SP-NE-SC/CE

Ss-OH + UO2
2+ ↔ Ss-OUO2

+ + H+ 3.1a,b

Ss-OH + UO2
2+ + H2O ↔ Ss-OUO2OH + 2H+ −3.4a, −4.6b

Ss-OH + UO2
2+ + 2H2O ↔ Ss-OUO2(OH)2

− + 3H+ −11a, −12.6b 

Ss-OH + UO2
2+ + 3H2O ↔ Ss-OUO2(OH)3

2− + 4H+ −20.5a, −20.9b

Ss-OH + UO2
2+ + CO3

2− ↔ Ss-OUO2CO3
− + H+ 9.8b

Ss-OH + UO2
2+ + 2CO3

2− ↔ Ss-OUO2(CO3)2
3− + H+ 15.5b

Sw1-OH + UO2
2+ ↔ Sw1-OUO2

+ + H+ 0.7a, 0.5b

Sw1-OH + UO2
2+ + H2O ↔ Sw1-OUO2OH + 2H+ −5.7a,b

Sw1-OH + UO2
2+ + CO3

2− ↔ Sw1-OUO2CO3
− + H+ 9.3b

2Na-X + UO2
2+ 
↔ UO2-X2 + 2Na+ 0.7a, 1.4a, 0.45b

MX-80 + 2SP-NE-SC/CE

Ss-OH + UO2
2+ ↔ Ss-OUO2

+ + H+ 3.1c

Ss-OH + UO2
2+ + H2O ↔ Ss-OUO2OH + 2H+ −3.4c

Ss-OH + UO2
2+ + 2H2O ↔ Ss-OUO2(OH)2

− + 3H+ −11c 

Ss-OH + UO2
2+ + 3H2O ↔ Ss-OUO2(OH)3

2− + 4H+ −20.5c

Sw1-OH + UO2
2+ ↔ Sw1-OUO2

+ + H+ 0.7c

Sw1-OH + UO2
2+ + H2O ↔ Sw1-OUO2OH + 2H+ −5.7c

Sw1-OH + UO2
2+ + CO3

2− ↔ Sw1-OUO2CO3
− + H+ 9.3c

2Na-X + UO2
2+ 
↔ UO2-X2 + 2Na+ 0.15c

Volclay + 2SP-CC-SC/CE

Al-(OH)2 + UO2
2+ ↔ Al-(OH)2UO2

2+ 14.9d

Si-(OH)2 + UO2
2+ ↔ Si-O2UO2 + 2H+ −3.8d

Si-(OH)2 + 3UO2
2+ + 5H2O ↔ Si-O2(UO2)3(OH)5

− + 7H+ −20.0d

2Na-X + UO2
2+ 
↔ UO2-X2 + 2Na+ 3.0d

SAz-1 + 2SP-DL-SC/CE

Al-OH + UO2
2+ ↔ Al-OUO2

+ + H+ 2.7e

Al-OH + 3UO2
2+ + 5H2O ↔ Al-O(UO2)3(OH)5 + 6H+ −14.95e

Si-OH + UO2
2+ ↔ Si-OUO2

+ + H+ 2.6e

Si-OH + 3UO2
2+ + 5H2O ↔ Si-O(UO2)3(OH)5 + 6H+ −15.29e

aBradbury and Baeyens, 2005
bFernandes et al., 2012
cBradbury and Baeyens, 2011
dKowal-Fouchard et al., 2004
ePabalan and Turner, 1996
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우라늄 탄산 화학종에 대한 표면 착화반응 (Ss-OUO2CO3
−,

Ss-OUO2(CO3)2
3−, Sw1-OUO2CO3

−)이 추가로 고려되었다.

개별적인 표면 착화반응에 대한 반응상수를 보면, 동일

한 모델을 가정하였더라도 보고된 값이 문헌별로 정확하

게 일치하지 않는 경우가 많은데, 이는 각 연구에서 사

용한 SWy-1의 전처리 과정, 실험 조건, 또한 실험과 분

석 과정에서 발생하는 실험 결과의 오차 등 환경적 요인

이 영향을 미치는 것으로 사료된다. 하지만 각 수착 반

응에 대한 반응상수 값은 대부분 허용가능한 오차 범위

내에 있으며, 이는 유사한 실험 조건에서 동일한 열역학

적 수착모델을 고려할 경우 선행연구에서 제시된 수착

반응상수 값의 범위 내에서 매개변수 최적화를 수행할

수 있음을 의미한다. 

MX-80과 우라늄의 수착은 pH=7.6에서 [U]initial=3×10–8

mol L−1–10–6 mol L−1까지 변화시켜가며 실험을 수행하

고 2SP-NE-SC/CE 모델을 적용하여 해석되었다 (Bradbury

and Baeyens, 2011). 반면, Volclay와 2SP-CC-SC/CE 모

델, SAz-1과 2SP-DL-SC/CE 모델에서 사용된 표면 착화

반응식을 살펴보면 표면 착화자리가 다르게 표현될 뿐만

아니라, 가정된 표면 화학종의 형태 또한 상이하다 (Kowal-

Fouchard et al., 2004; Pabalan and Turner, 1996). 이는 선

행연구의 실험 조건에 따라 고려되는 우라늄의 수성 이

온종이 다르기 때문이기도 하며, 또한 수착모델의 반응

식 등 세부적인 조건은 최종적으로 모델을 수행하는 연

구자의 지화학적 배경지식에 의해 영향을 받기 때문이다.

예를 들어, Pabalan and Turner (1996)은 용존 탄산이 존

재하는 조건 (=10−3.5 atm)에서 SAz-1의 수착 실험을 수

행하였지만, 수착모델에는 우라늄 탄산 화학종의 수착을

반영하지 않았다. 

Yang et al. (2010)은 Jinchuan과 우라늄의 화학적 수착

을 규명하기 위해서 pH (3–10), [U]initial
 (10–5–10–3 mol L−1),

고액비 (0.1–5 g L−1), 온도 (25–80℃) 를 변화시켜가며

실험을 수행하고, 2SP-DL-SC/CE 모델을 적용하여 온도

의 영향을 해석하였다 (Table 6). 연구 결과, 온도가 25℃

에서 80℃로 증가함에 따라 우라늄 표면 착화반응의 반

응상수가 증가하는 것으로 확인되었으며, 이는 온도가 증

가함에 따라 Jinchuan에 우라늄 화학종이 더 많이 수착

됨을 의미한다. 반면, 양이온 교환반응의 선택계수는 온

도에 관계없이 일정한 값을 가지는 것으로 나타났다.

3.2.2. 아메리슘 (Am)

아메리슘은 우라늄과 마찬가지로 수용액 환경에 따라

다양한 화학종을 형성할 수 있지만, 산화–환원 환경에 관

계없이 3가의 산화수로 안정하게 존재하는 특징을 나타

낸다. 아메리슘에 대한 선행연구에서의 수착 실험은 주

로 용존 탄산이 없는 조건에서 수행되었다 (Table 2–1,

2–2). Bradbury and Baeyens (2005)은SWy-1을 사용하여

[Am]initial=3×10−8 mol L−1에서 pH (3–10)와 이온강도 (0.01,

0.1 mol L−1)의 영향을 확인하는 실험을 수행하였고,

Bradbury and Baeyens (2006)에서는 용액의 주 양이온이

Na (=0.1 mol L−1), Ca (=0.066 mol L−1)인 수용액 조건

에서 각각 pH (3–10)의 영향을 평가하였다. Kumar et al.

(2013)은 Western India 를 사용하여 다양한 이온강도

(0.01–0.1 mol L−1) 및 Na, Ca의 주 양이온 환경에서 pH

에 따른 수착을 비교하였다. 마지막으로 Gao et al. (2021)은

GMZ를 사용하여 pH (3–10), [Am]initial (10–10–10–8 mol L−1),

이온강도 (0–0.3 mol L−1), 주 양이온 조성 (Na, Ca), 온

도 (25–80℃)에 따른 영향을 종합적으로 평가하였다. GMZ

에 대해서 25℃부터 80℃까지 온도를 변화시키며 수행한

수착 실험에서는 온도에 따른 아메리슘의 수착 거동 변

화가 관찰되지 않았다. 

아메리슘의 수착은 모두 2SP-NE-SC/CE 모델을 사용

하여 최적화되었다 (Table 7). SWy-1에 대한 아메리슘의

표면 착화상수는 유사한 값을 나타낸 반면, GMZ에서는

동일한 표면 착화반응에 대해서 상이한 반응상수가 결정

되었다. 특히, Ss-OAm2+, Ss-OAmOH+, Am-X3에서 SWy-1

Table 6. Surface complexation constants and selectivity coefficients on surface complexation site (S-OH) and cation exchange site

(X) for uranium (U) sorption on Jinchuan bentonite at elevated temperature condition (Yang et al., 2010)

Surface complexation / Cation exchange reaction log K

Jinchuan + 2SP-DL-SC/CE

S-OH + UO2
2+ ↔ S-OUO2

+ + H+ −0.9a, 0.1b, 0.5c

S-OH + 3UO2
2+ + 5H2O ↔ S-O(UO2)3(OH)5 + 6H+ −15.7a, −13.1b, −11.3c

S-OH + 3UO2
2+ + 7H2O ↔ S-O(UO2)3(OH)7

2− + 8H+ −26.2a, −23.0b, −21.0c

2Na-X + UO2
2+ 
↔ UO2-X2 + 2Na+ 0.6a, b, c

aT = 25℃
bT = 60℃
cT = 80℃
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은 1.6, 6.8, 1.67을 GMZ는 2.7, −5.5, 2.0이 각각 적용되

었는데, 이는 두 벤토나이트의 실험 조건이 서로 상이하

기 때문이다. GMZ는 용액의 이온강도를 0–0.3 mol L−1

까지 매우 넓은 범위에서 변화시켜가며 실험을 수행하였

으며, 이온강도가 낮아질수록 양이온 교환반응이 수착에

큰 영향을 미친다. 따라서 GMZ에서는 이온강도가 매우

낮은 실험 결과에 의해 양이온 교환반응의 선택계수가

큰 값 (Am-X3: 2)에서 최적화된 것으로 볼 수 있다. 또

한, 용액의 이온강도는 벤토나이트 표면 수산기에도 영

향을 미칠 수 있으며, 이로 인하여 이온강도가 크게 다

른 환경에서 실험을 수행하는 경우 동일한 표면 착화반

응에 대해 다른 반응상수가 결정될 수 있다. 따라서 표

면 착화상수 및 선택계수와 같은 지화학적 매개변수는

각 실험을 가장 잘 설명하기 위해 결정되는 값이며, 벤

토나이트의 종류와 실험 환경에 따라 서로 다른 값이 적

용될 수 있다. 유사하게, SWy-1, GMZ에 대한 수착 모델

에서는 Ss-OH에 대해 4가지 표면 착화반응 (Ss-OAm2+,

Ss-OAmOH+, Ss-OAm(OH)2, S
s-OAm(OH)3

−)이 고려된 반

면, Western India에서는 Ss-OH에 대해 3가지 표면 착화반

응 (Ss-OAm2+, Ss-OAmOH+, Ss-OAm(OH)2)과 더불어 수착

용량이 큰 Sw-OH에서의 표면 착화반응 (Sw-OAm2+)이 함께

고려되었다. 이는 넓은 범위의 농도 조건 ([Am]initial=10–7
−

10–3 mol L−1)에서 나타나는 비선형 수착을 해석하기 위

해 추가적인 표면 착화작용기의 도입이 모델링 작업에

필요했기 때문이다. 따라서, 선행연구에서 사용된 수착모

델을 참고할 경우 반드시 실험 조건의 비교를 통한 모델

적합성 검토가 필요하다. 

3.2.3. 셀레늄 (Se)

셀레늄의 종 분화와 분포는 pH, 고체시료의 화학적 및

광물학적 조성, 미생물 상호작용, 수착 표면의 특성을 비

롯한 여러 요인에 따라 변화하며, 특히 산화–환원 전위

에 따라 복잡한 수성 이온종을 가진다. Missana et al.

(2009)는 FEBEX와 셀레늄의 수착에 대해 pH (3–11), 이온

강도 (0.001–0.5 mol L−1), [Se]initial (10–10–10–4 mol L−1)의

영향을 확인하는 실험을 수행하고 2SP-NE-SC/CE 모델

Table 7. Surface complexation constants and selectivity coefficients on surface complexation sites (Ss-OH, Sw-OH) and cation exchange

sites (X) for americium (Am) sorption on various bentonite samples

Surface complexation / Cation exchange reaction log K

SWy-1 + 2SP-NE-SC/CE

Ss-OH + Am3+ ↔ Ss-OAm2+ + H+ 1.6a,b

Ss-OH + Am3+ + H2O ↔ Ss-OAmOH+ + 2H+ −6.8a,b

Ss-OH + Am3+ + 2H2O ↔ Ss-OAm(OH)2 + 3H+ −15a, −14.8b

Ss-OH + Am3+ + 3H2O ↔ Ss-OAm(OH)3
− + 4H+ −25.6a

3Na-X + Am3+ ↔ Am-X3 + 3Na+ 1.67a, 1.46b

3Ca-X2 + 2Am3+ ↔ 2Am-X3 + 3Ca2+ 1.66b

GMZ + 2SP-NE-SC/CE

Ss-OH + Am3+ ↔ SsO-Am2+ + H+ 2.7c

Ss-OH + Am3+ + H2O ↔ Ss-OAmOH+ + 2H+ −5.5c

Ss-OH + Am3+ + 2H2O ↔ Ss-OAm(OH)2 + 3H+ −13.5c

Ss-OH + Am3+ + 3H2O ↔ Ss-OAm(OH)3
− + 4H+ −25.1c

3Na-X + Am3+ ↔ Am-X3 + 3Na+ 2.0c

Na-X + 0.5Ca2+ ↔ Ca0.5-X + Na+ 0.4c

Western India + 2SP-NE-SC/CE

Ss-OH + Am3+ ↔ Ss-O Am2+ + H+ 1.87d

Ss-OH + Am3+ + H2O ↔ Ss-OAmOH+ + 2H+ −5.4d

Ss-OH + Am 3+ + 2H2O ↔ Ss-OAm(OH)2 + 3H+ −20.2d

Sw-OH + Am 3+ ↔ Sw-OAm2+ + H+ −0.3d

3Na-X + Am3+ ↔ Am-X3 + 3Na+ 1.3d

aBradbury and Baeyens, 2005
bBradbury and Baeyens, 2006
cGao et al., 2021
dKumar et al., 2013
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을 사용하여 최적화하였다 (Table 2–2). 여기서 셀레늄은

표면 착화반응에 대한 반응식만 존재하고 양이온 교환반

응에 의한 수착은 제안되지 않았는데 (Table 8), 이는 용존

셀레늄 화학종이 대부분의 pH 조건에서 음이온으로 존재

하기 때문이다. [Se]initial에 대한 실험은 최대 10−4 mol L−1

까지 수행되었으며, 이를 해석하기 위해서 수착 용량이

큰 Sw-OH에서의 표면 착화반응 (Sw-OH2SeO3
−, Sw-

OH2SeO3)이 함께 고려되었다. Shi et al. (2014)는 높은

고액비 환경 (20 g L−1) 에서 [Se]initial 의 영향 (10–6–10–3

mol L−1)과 더불어, 셀레늄과 유로피움 핵종 ([Eu]initial=3.3×10–5

mol L−1)이 함께 존재하는 경우에 대해 GMZ의 수착을

평가하였다 (Table 2–2). 특히, 높은 고액비 조건이 적용

되었는데, 이는 셀레늄 화학종이 대부분 음이온으로 분

포하기 때문에 총 수착량을 증가시키기 위해서 설정되었

을 것으로 사료된다. 고액비가 증가하면 벤토나이트의 총

표면적 및 표면 작용기의 수착 용량이 증가하여 수착 자

리의 포화에 늦게 도달하기 때문에, 고농도에서도 유의

미한 수착을 확인할 수 있다. 이로 인하여, Shi et al.

(2014)에서 사용한 2SP-DL-SC/CE 모델에서는 넓은 범위

의 셀레늄 농도에서 실험을 수행하였음에도, 단일 표면

착화자리 (S-OH)에서의 수착 반응 (S-SeO3, (S)2-SeO3,

(SO)2-EuSeO3
−)만 고려하여 셀레늄 수착을 설명하였다.

이처럼 수착 반응을 설정할 때, 고려하는 핵종의 농도와

수착 용량, 고액비 조건을 반영하여 추가적인 수착 자리

가 반영되어야 할 필요가 있다 (Stockmann et al., 2022).

3.2.4. 유로피움 (Eu)

용존 유로피움은 아메리슘과 비슷하게 산화–환원 환경

에 관계없이 대부분 3가의 산화수로 존재하는 특징을 나

타낸다. 유로피움과 점토광물의 수착은 매우 많은 연구

가 수행되었는데, 이는 유로피움이 매우 특별한 물리화

학적 특성을 가지기 때문이다. 유로피움은 3가의 란탄족

화합물이며, 또한 3가 악티늄족 이온과도 유사한 수착 특

성을 나타낸다. 방사성폐기물 관리 측면에서 대부분 악

티늄족은 높은 독성과 방사능을 가지고 있기 때문에 연

구가 제한되어 있다. 따라서 유사핵종으로 다양한 조건

에서 유로피움의 수착을 연구하고 이를 악티늄족의 수착

특성에 적용하기 위한 방향으로 많은 연구가 진행되었다.

유로피움의 수착에 대해서는 가장 많은 선행연구 자료

가 구축되었다. Bradbury and Baeyens (2005)에서는 주

양이온이 Na (=0.1 mol L−1), Ca (=0.066 mol L−1)인 환

경에서 pH (3–10)의 영향을 평가하고 2SP-NE-SC/CE 모

델을 사용하여 최적화하였다 (Table 2–1). Fernandes et al.

(2008)은 용존 탄산이 존재 (10−3.5 atm, 2×10–2 mol L−1)

하는 환경에서 pH (4–10)에 의한 영향을 평가하였으며,

이를 모델에 반영하기 위해서 유로피움 탄산 화학종의

표면 착화반응 (Ss-OEuCO3, S
s-OEuOHCO3

−)을 추가하였

다. Schnurr et al. (2015)는 [Eu]initial=2×10–7 mol L−1에서

용액의 이온강도를 0.1–3.9 mol L−1, pH를 3–12까지 변

화시켜가며 실험을 수행하였으며, 특히 pH=12인 환경에

서 수행된 실험을 해석하기 위해서 Ss-OEu(OH)3
− 반응을

추가로 설정하여 최적화를 수행하였다. 또한, MX-80은

[Eu]initial=10–11–10–6 mol L−1 범위에서 수착 거동 변화를

평가하였으며, 2SP-NE-SC/CE모델을 사용하여 해석되었

다 (Bradbury and Baeyens, 2011). 위 실험들은 공통적으

로 유로피움 농도가 최대 10–6 mol L−1 이하의 저농도에

서 수행된 실험으로, 상대적으로 수착 용량이 적은 Ss-

OH만 적용해도 해석이 가능하다. 

반면, Jinchuan과 Western India를 사용한 실험에서

[Eu]initial=10−9–10−3 mol L−1 범위까지 수행되었으며, 이는

Table 8. Surface complexation constants on surface complexation sites (Ss-OH, Sw-OH, and S-OH) for selenium (Se) sorption on

various bentonite samples

Surface complexation / Cation exchange reaction log K

FEBEX + 2SP-NE-SC

Ss-OH2
+ + SeO3

2− ↔ Ss-OH2SeO3
− 12.0a

Sw-OH2
+ + SeO3

2− ↔ Sw-OH2SeO3
− 11.95a

Ss-OH2
+ + HSeO3

− ↔ Ss-OH2SeO3
17.9a

Sw-OH2
+ + HSeO3

− ↔ Sw-OH2SeO3
17.65a

GMZ +2SP-DL-SC/CE

S-OH2
+ + HSeO3

− ↔ S-SeO3
 + H2O 3.3b

2S-OH + HSeO3
− ↔ (S)2-SeO3 + H2O + OH− 15.8b

2S-OH + Eu3+ + HSeO3
− ↔ (SO)2-EuSeO3

− + 3H+ −1.1b

aMissana et al., 2009
bShi et al., 2014
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수착 용량이 적은 Ss-OH만으로 해석이 불가능하다 (Guo

et al., 2009; Kumar et al., 2013). 따라서, 수착 용량이 더

큰 Sw-OH 의 표면 착화반응 (Sw-OEu2+, Sw-OEuOH+, Sw-

OEu(OH)3
−, Sw-OEuCO3)을 추가하여 고농도에서의 유로

피움 수착을 해석하였다. Chen et al. (2014)는 유로피움

과 셀레늄이 함께 존재하는 환경에서 수착 실험을 수행

하고, 이를 모델링하기 위해서 유로피움의 반응 (Ss-

OEuOH+)에 더하여 셀레늄과의 표면 착화반응 ((SO)2-

EuSeO3
−)을 함께 적용하였다. 

유로피움의 수착은 온도가 25℃에서 150℃로 증가함에

따라서 증가하는 경향을 나타내었으며 (Table 10), 벤토

나이트의 층간 양이온이 Ca, Na인지에 따라서 양이온 교

Table 9. Surface complexation constants and selectivity coefficients on surface complexation sites (Ss-OH, Sw-OH, S-OH) and cation

exchange sites (X) for europium (Eu) sorption on various bentonite samples

Surface complexation / Cation exchange reaction log K

SWy-1 + 2SP-NE-SC/CE

Ss-OH + Eu3+ ↔ Ss-OEu2+ + H+ 1.6a, b, 2.3c

Ss-OH + Eu3+ + H2O ↔ Ss-OEuOH+ + 2H+ −6.4a, −5.9b, c

Ss-OH + Eu3+ + 2H2O ↔ Ss-OEu(OH)2 + 3H+ −15.7a, −14.2b, −13.9c

Ss-OH + Eu3+ + 3H2O ↔ Ss-OEu(OH)3
− + 4H+ −25.8c

Ss-OH + Eu3+ + CO3
2− ↔ Ss-OEuCO3 + H+ 8.3b

Ss-OH + Eu3+ + CO3
2− + H2O ↔ Ss-OEuOHCO3

− + 2H+ −0.25b

3Na-X + Eu3+ ↔ Eu-X3 + 3Na+ 1.47a, 1.46b, 1.5c

MX-80 + 2SP-NE-SC/CE

Ss-OH + Eu3+ ↔ Ss-OEu2+ + H+ 1.6d

Ss-OH + Eu3+ + H2O ↔ Ss-OEuOH+ + 2H+ −16.4d

Ss-OH + Eu3+ + 2H2O ↔ Ss-OEu(OH)2 + 3H+ −15.7d

3Na-X + Eu3+ ↔ Eu-X3 + 3Na+ 1.5d

Jinchuan + 2SP-DL-SC/CE

Ss-OH + Eu3+ ↔ Ss-OEu2+ + H+ 1.3e, f

Sw-OH + Eu3+ ↔ Sw-OEu2+ + H+ −2.0e, f

Sw-OH + Eu3+ + H2O↔ Sw-OEuOH+ + 2H+ −6.8e, f

Sw-OH + Eu3+ + 3H2O ↔ Sw-OEu(OH)3
− + 4H+ −20.6e, f

Sw-OH + Eu3+ + CO3
2− 
↔ Sw-OEuCO3

 + H+ 8.2e

3Na-X + Eu3+ ↔ Eu-X3 + 3Na+ 1.3e, f

GMZ + 2SP-DL-SC/CE

S-OH + Eu3+ + H2O ↔ Ss-OEuOH+ + 2H+ −7.7g

2S-OH + Eu3+ + HSeO3
− ↔ (SO)2-EuSeO3

− + 3H+ −1.1g

3Na-X + Eu3+ ↔ Eu-X3 + 3Na+ 2.0g

Western India + 2SP-NE-SC/CE

Ss-OH + Eu3+ ↔ Ss-OEu2+ + H+ 1.87h

Ss-OH + Eu3+ + H2O ↔ Ss-OEuOH+ + 2H+ −5.4h

Ss-OH + Eu3+ + 2H2O ↔ Ss-OEu(OH)2 + 3H+ −20.2h

Sw-OH + Eu3+ ↔ Sw-OEu2+ + H+ −0.3h

3Na-X + Eu3+ ↔ Eu-X3 + 3Na+ 1.3h

aBradbury and Baeyens, 2005
bFernandes et al., 2008
cSchnurr et al., 2015
dBradbury and Baeyens, 2011
eGuo et al., 2009
fChen et al., 2014
gShi et al., 2015
hKumar et al., 2013
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환반응 뿐만 아니라 표면 착화반응에도 영향이 있는 것

으로 확인되었다 (Table 11). 마지막으로 Missana et al.

(2021)는 동일한 유로피움 실험에 대해서 같은 2SP-NE-

SC/CE 모델을 서로 다른 열역학 데이터베이스 (EQ(3)/6

과 Thermochimie)에서 각각 최적화시킨 표면 착화상수

값을 나타내었다 (Table 12). 동일한 실험 데이터와 모델

을 적용하였음에도 열역학 데이터베이스에 따라서 표면

착화상수 값의 차이가 크게 다른 것을 확인할 수 있으며,

이는 열역학 데이터베이스에 따라서 고려하는 유로피움

화학종과 평형상수 값이 상이하기 때문이다.

4. 결 론

본 연구에서는 심층처분 시스템에서 고려되는 벤토나

이트로의 핵종 수착에 대한 열역학 데이터베이스 및 지

화학 반응 모델 구축을 위한 기초연구로써, 여러 종류의

벤토나이트 (SWy-1, Volclay, MX-80, FEBEX, Jinchuan,

Western India, GMZ, SAz-1)를 사용한 기존 방사성핵종

수착 실험결과와 열역학적 수착모델에 대해 분석하였다.

이를 위해서, 각 벤토나이트의 표면 착화자리, 양이온 교

환자리, 수착 용량과 이온화 상수를 분석하고, 많은 연구

가 수행된 핵종 (U, Eu, Am, Se)을 대상으로 기 보고된

수착 반응상수를 평가하였다. 

핵종과 벤토나이트 간의 수착 거동 해석에 중요한 역

할을 하는 열역학적 수착모델은 벤토나이트의 광물학적

Table 10. Surface complexation constants and selectivity coefficients

on surface complexation site (Al-OH) and cation exchange site

(X) for europium (Eu) sorption on Jinchuan bentonite at elevated

temperature condition (Tertre et al., 2006)

Surface complexation / 

Cation exchange reaction
log K

MX-80 + 2SP-DL-SC/CE

Al-OH + Eu3+ ↔ Al-OEu2+ + H+ −1.0a, 2.5b, 6.5c, 7.5d

3Na-X + Eu3+ ↔ Eu-X3 + 3Na+ 5.4a, b, c, d

aT = 25℃
bT = 40℃
cT = 80℃
dT = 150℃

Table 11. Surface complexation constants and selectivity coefficients on surface complexation site (Ss-OH, Sw1-OH) and cation exchange

site (X) for europium (Eu) sorption on Na- and Ca-bentonite (Bradbury and Baeyens, 2002)

Surface complexation / Cation exchange reaction log K

SWy-1 + 2SP-NE-SC/CE

Ss-OH + Eu3+ ↔ Ss-OEu2+ + H+ 1.8a, 0.8b

Ss-OH + Eu3+ + H2O ↔ Ss-OEuOH+ + 2H+ −5.4a, −5.7b

Ss-OH + Eu3+ + 3H2O ↔ Ss-OEu(OH)3
− + 4H+ −22.1a, −22.6b

Sw1-OH + Eu3+ ↔ Sw1-OEu2+ + H+ −0.5a, −1.2b

Ss-OH + Eu3+ ↔ Ss-OEu2+ + H+ 1.8a, 0.8b

3Na-X + Eu3+ ↔ Eu-X3 + 3Na+ 1.47a, b

3Ca-X2 + 2Eu3+ ↔ 2Eu-X3 + 3Ca2+ 1.11a, b

aNa-montmorillonite
bCa-montmorillonite

Table 12. Surface complexation constants on surface complexation sites (Ss-OH, Sw1-OH) for europium (Eu) sorption on FEBEX

bentonite sample using different thermodynamic databases, EQ(3)/6 and ThermoChimie (Missana et al., 2021)

Surface complexation / Cation exchange reaction log K

FEBEX+ 2SP-NE-SC/CE

Ss-OH + Eu3+ ↔ Ss-OEu2+ + H+ 0.9a, 1.24b

Ss-OH + Eu3+ + 2H2O ↔ Ss-OEu(OH)2 + 3H+ −12.2a, −16.02b

Sw1-OH + Eu3+ ↔ Sw1-OEu2+ + H+ −0.05a, −0.32b

Sw1-OH + Eu3+ + 2H2O ↔ Sw1-OEu(OH)2 + 3H+ −13.62a, −17.16b

Ss-OH + Eu3+ + CO3
2− ↔ Ss-OEuCO3

 + H+ −2.48a, 7.68b

Sw1-OH + Eu3+ + CO3
2− ↔ Sw1-OEuCO3

 + H+ −3.36a, 5.7b

aEQ(3)/6 (Delany and Lundeen, 1991)
bThermoChimie (Guillaumont and Mompean, 2003)
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특성뿐만 아니라 핵종 농도, 용액의 이온강도, 주 양이온,

온도, 고액비, 용존 탄산 농도 등 세부적인 실험 조건과

밀접하게 연관되어 있다. 핵종 농도와 고액비는 수착 용

량 및 수착 자리와 연관되어 있으며, 이온강도와 주 양

이온은 양이온 교환반응에 주로 영향을 미친다. 이온강

도가 크게 차이나는 경우에는 벤토나이트 표면 착화반응

에도 영향을 미칠 수 있다. 또한, 수착 상수는 온도와 연

계된 열역학적 데이터로서 온도에 따라서도 값에 차이가

나타난다. 마지막으로 수착모델의 반응식은 최종적으로

모델을 수행하는 연구자의 지화학적 배경지식에 의해 영

향을 받기 때문에 동일한 실험에서도 고려하는 수착 반

응에 따라 상이한 수착모델과 수착 반응상수가 결정될

수 있다. 

이러한 결과는 특정 실험 조건에서 수행된 수착 실험

및 모델의 최적화로 제안되는 수착 반응식과 반응상수가

다양한 환경 조건에 적용하기에 불확실성이 매우 크다는

것을 의미한다. 예를 들어, 아메리슘은 용존 탄산이 없는

조건에서만 실험이 수행된 모델이기 때문에 이 모델을

탄산 이온이 존재하는 경우의 예측에 사용할 수 없다. 또

한, 온도에 대한 영향은 우라늄과 유로피움에서는 증가

로 보이지만 아메리슘에 대해서는 그 영향이 나타나지

않았으며, 동일한 실험 결과에 대해서도 EQ(6)/3 과

ThermoChimie 데이터베이스에서 서로 다른 표면 착화상

수가 결정되었다 (Delany and Lundeen, 1991; Guillaumont

and Mompean, 2003). 이러한 불확실성을 극복하고, 심층

처분 시스템에 적용가능한 수착모델을 구축하기 위해서

는 실제 처분환경과 유사한 지화학 조건에서의 충분한

수착 실험 자료를 생산하고, 적합한 열역학 데이터베이

스를 선정하여 생산한 자료의 모델링 및 최적화된 반응

상수를 도출하는 연구가 필요하다.
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