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Academic interests in ionic liquid (IL) technologies have been extended to the nuclear industry and the applicabil-
ity of ionic liquids for processing radioactive materials have been investigated by many researchers. A number of 
studies have reported interesting results with respect to the spectroscopic and electrochemical behaviors of metal 
elements included in spent nuclear fuels. The measured and observed properties of metal ions in TBP(tri-butyl 
phosphate) dissolved ILs have led the development of alternative technologies to traditional aqueous processes. On 
the other hand, the electrochemical deposition of metal ions in ILs have been investigated for the application of the 
solvents to aqueous as well as to non-aqueous processes. In this work, a review on the application of ILs in nuclear 
fuel cycle is presented for the purpose of categorizing and summarizing the notable researches on ILs.

이온성 액체 기술에서의 학문적 연구들은 원자력 산업으로 확대되어 왔으며 많은 연구자들에 의해 방사성 물질의 처리에 이

온성 액체의 활용이 연구되어 왔다. 다수의 연구들에 의해 사용후핵연료에 포함되어 있는 금속 원소들의 분광학적, 전기화

학적 거동에 대한 흥미로운 결과들이 보고되었다. TBP(tri-butyl phosphate)를 용해시킨 이온성 액체에서 측정되고 관찰된 

금속 이온들의 물성들은 전통적인 수용성 공정에 대한 대안 기술 개발을 유발시켰다. 한편, 수용성 및 비수용성 공정에서의 

활용을 위해 이온성 액체에서 금속 이온의 전기화학적 전착이 연구되었다. 본 연구에서는 이온성 액체 연구에서 주목할 만

한 내용들을 분류하고 정리하여 핵연료주기에서 이온성 액체의 활용에 대해 고찰하였다.
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1. 서 론

원자력에 의한 전력 생산은 화석 연료를 이용한 방법들

과는 달리 온실가스를 발생시키지 않는 방법이다. 현재 인

류가 소비하는 에너지를 섹터별로 나눈다면 교통, 산업, 주

거/상업과 전력으로 구분할 수 있다. 미국의 경우 2011년을 

기준으로 이들은 각각 28%, 21%, 11%, 40%를 차지하고 있

으며 원자력에서 생산되는 에너지는 모두 전력으로 사용되

고 석유는 대부분(93%)이 교통을 위한 에너지원으로 사용

된다[1]. 최근에는 교통에서 발생되는 온실가스 저감을 위하

여 전기차량과 같은 전기적 에너지를 이용하는 교통 수단이 

활발히 개발되고 있으며 이는 에너지 섹터 구분에서 교통과 

전력의 결합을 가속화시키는 결과를 초래하게 된다. 교통과 

전력이 결합되는 동시에 온실가스를 저감시킬 수 있는 방법

은 전력 생산에서 발생되는 온실가스를 최소화시키는 것으

로 이는 원자력 에너지의 활용이 현재 보다 증가할 수 있음

을 의미한다.

원자력 발전에서는 특성상 방사성 폐기물들이 발생되며 

원자력 에너지의 확대는 전력 생산 후 발생되는 사용후핵연

료를 포함한 이러한 방사성 폐기물 관리 기술 수준에 의존하

게 될 것이다. 사용후핵연료 재처리는 20세기 중반부터 연구

되었으며 현재 일부 국가에서는 상업적으로 재처리를 수행

하고, 일부 국가에서는 직접처분을 결정하였으며, 재처리를 

수행하는 국가들을 포함한 여러 국가들에서는 재처리에서 

발생되는 폐기물 감소와 사용후핵연료 내 유용한 자원들의 

재활용을 위해 다양한 공정들을 개발하고 있다[2,3].

현재 상업적으로 활용되고 있는 유일한 공정은 PUREX

이며 이는 대표적인 습식공정으로 액-액 추출원리에 기초

하고 있다. PUREX 공정은 시행하는 국가들에서 각각 다

소 변형된 형태로 적용되나 일반적으로는 Fig. 1과 같은 1

차 정제 사이클로부터 시작한다. PUREX 공정에서는 1차적

으로 사용후핵연료는 질산 용액에 용해된다. 우라늄과 플

루토늄은 사용후핵연료를 용해시킨 질산 용액으로부터 n-

dodecane(n-DD) 또는 등유(kerosene)와 같은 불활성 지방

족 희석제에 의해 용해된 30%(v/v) (약 1.1 M) 농도의 tri-

butyl phosphate(TBP) 유기상으로 Pu+4와 UO2
+2 형태로 추

출된다[4]. 첫 추출 공정에서 대부분의 분열생성물들은 수용

액상에 잔류하게 되고 유기상의 Pu+4는 NH2OH에 의해 Pu+3

로 환원되어 6 M 질산 수용액으로 역추출 된다. 유기상에 잔

존하게 된 우라늄은 희석 질산에 의해 역추출 되어 회수된다. 

PUREX와 같은 습식공정의 대안으로 건식공정들이 

1990년대부터 본격적으로 개발되기 시작하였다. 대표적인 

공정은 파이로 공정으로 불리는 고온 용융염 전해 공정이

다. 파이로 공정은 초기에는 금속핵연료 처리를 위해 개발

되었으며[5] 환원 공정의 도입[6,7]으로 산화물 사용후핵연

료로 적용이 확대되었다. 한국에서는 한국원자력연구원

(KAERI, Korea Atomic Energy Research Institute) 주도로 

미국 ANL(Argonne National Laboratory)에서 제안된 파이로 

공정을 골격으로 전해환원, 폐용융염 처리 공정을 추가하여 

전체적인 파이로 공정 흐름을 완성하였으며 각 공정별로 활

발하게 기술을 개발하고 있다[8,9]. 파이로 공정은 전기화학

적 방법으로 환원된 사용후핵연료 금속 환원체를 LiCl-KCl 공

Fig. 1. First purification cycle in PUREX process.
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융염 매질에서 전해-전착 과정으로 회수하는 방법으로 U을 

제외한 악티나이드들을 액체 음극에 함께 전착시켜 PUREX 

공정과 달리 순수한 Pu을 얻지 않도록 구성되었다.

최근에는 사용후핵연료 처리 공정에 화학 공정에서 유기 

용매를 대체할 수 있는 친환경 매질로 사용되는 이온성 액체

의 적용이 시도되고 있다[10-12]. 이러한 기술들은 그 적용 가

능성에 비해 국내 연구가 미진한 분야이며 여러 다른 국가들

의 기술에 뒤처지지 않기 위해서는 시급히 기술 개발이 시도

되어야하는 분야이기도 하다. 본 연구에서는 연구자들이 이

온성 액체를 활용한 후행핵연료 주기 공정 개발 단계로 진입

을 원활하게하기 위해 기존 연구들의 접근 방법들과 주요 결

과들을 정리하였으며 현황과 주요 이슈들을 검토하였다. 이

를 위해 이온성 액체 연구자들에 초점을 둔 검토 논문들[10-

12]의 범위를 벗어나 사용후핵연료 공정에 관심 있는 연구자

들을 위해 이온성 액체의 설명을 강화하였으며 앞선 검토 논

문들이 담지 못한 최근 연구들을 포함하였다.

2. 이온성 액체

이온성 액체(IL, Ionic Liquid)는 일반적으로 상온에서 액

체 상태를 나타내는 유기염을 일컫는 용어로 사용된다[13]. 

대부분 이온성 액체의 용융점은 100oC 이하로 이들 중 특히 

실온에서 액체로 존재하는 물질들은 실온 이온성 액체(RTIL, 

Room Temperature Ionic Liquid)로 불리고 있다. 순수한 물

질의 액체 상태가 이온들로 구성되었다는 측면에서 파이로 

공정에서 사용되는 용융염과 개념적으로는 동일하여 이온성 

액체를 용융염의 일종으로 분류할 수도 있으나 무기염들인 

용융염과 달리 낮은 온도에서 액체 상태를 나타내는 특징으

로 인해 일반적으로는 용융염과 분리하여 정의한다[14]. 이

렇게 낮은 용융점을 갖는 특징이 나타나는 이유는 음이온과 

양이온의 크기 차이로 설명된다. 보편적으로 사용되는 이온

성 액체들의 양이온들은 Fig. 2(a)와 같이 크기에서 음이온

들(Fig. 2(b))과 큰 차이를 보이고 있으며 이로 인해 이온들

의 결합에 입체장애(steric hindrance)가 발생하기 때문에 상

온에서도 양이온-음이온 사이에 강한 결합이 발생하지 않고 

액체 상태를 유지하는 것으로 알려져 있다.

이온성 액체는 양이온의 이름이 복잡하기 때문에 보통 

축약형으로 표시된다. Fig. 2(a)에서 보인 것과 같이 양이온

의 고리 형태에 알킬기가 다양한 위치에 존재할 수 있으며 특

정 위치를 차지한 알킬기의 이름을 붙여, 예를 들면, imidaz-

olium기의 1, 3위치에 각각 butyl기와 methyl기가 존재하는 

1-butyl-3-methylimidazolium은 축약하여 [bmim]로 표현되

고 1, 3위치에 octyl기와 methyl기가 각각 존재하는 1-octyl-

3-methylimidazolium은 [omim]으로 표시된다. 최종적으로 

이와 결합한 Fig. 2(b)와 같은 음이온의 종류를 함께 표시하

여, 예를 들면 앞에서 언급된 [bmim] 양이온에 Cl-가 결합된 

경우는 [bmim][Cl]과 같이 이온성 액체가 표현된다. 이온성 

액체는 여러 무기물, 유기물, 고분자 물질을 용해시킬 수 있

고, 다양한 양이온과 음이온을 조합하여 소수성, 용해도, 점

도, 밀도 등의 물리화학적 특성을 쉽게 변화시킬 수 있어서 

Fig. 2. Some cations and anions for ILs.
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“Designer Solvent”로도 불리고 있으며 이론상으로 양이온

과 음이온의 조합으로 1018 가지 이상의 합성이 가능하여 유

기 용매의 대체 용매로서 커다란 잠재력을 지니고 있다[15]. 

이온성 액체가 지닌, 일반적인 유기 용매와 대비되는 대

표적인 물성들은 비휘발성, 고전도성, 불연성 성질을 들 수 

있으며 이를 활용하면 휘발성유기화합물(VOC)을 배출하지 

않는 친환경 공정을 개발할 수 있다. 기존 유기 용매가 사용

되던 금속이온 추출에 적용되는 대체 용매로서 이온성 액

체의 활용은 1990년대 후반부터 주목 받기 시작했다[16-19].

추출 공정에 활용되기 위해서는 수용액에 존재하는 금속

이온을 추출한 후 액-액 상분리를 유발시켜야하므로 이온성 

액체는 소수성을 지녀야 한다. 이러한 소수성 환경은 이온성 

액체에 의해 만들어지며 실제 금속 이온 추출은 추출제를 사

용하여 얻게 된다. 따라서 금속 이온의 특징에 따라 다양한 

추출제가 소수성 성질을 지닌 1-alkyl-3-methylimidazolium 

hexafluorophosphate([Cnmim][PF6]) 희석제에서 시도되어 

분배율 향상을 보였으며[17] 이를 활용하여 목적에 맞도록 

이온성 액체의 종류를 변화시킬 수 있었다[18]. 그러나, 일부 

연구에서는 이온성 액체의 활용성은 용해 손실과 추출된 금

속 이온들의 회수에서의 어려움에 의해 제한될 수 있음이 지

적되었다[19].

금속 추출제의 희석제로서의 역할과 함께 이온성 액체에

서 주목해야할 물성은 전기화학적 성질로, 이온성 액체는 넓

은 전기화학 창(electrochemical window)을 지니고 있어 전

기화학 반응에서 안정적인 전해질로 사용될 수 있다[20]. 다

양한 양이온-음이온 조합에 의해 전기화학 창의 범위가 의존

하며 일반적으로 이온성 액체는 3 에서 6 V까지 넓은 전위창

을 보이고 있다[21]. 또한, 전극을 금, 백금, 탄탈륨, 글래시 

카본 등으로 다양하게 변화시키면 전기화학 창을 1 V 정도

는 변화시킬 수 있음이 밝혀졌으며[22] 용액의 산도(acidity)

를 조절함으로서도 전기화학 창을 변화시킬 수 있는 것으로 

나타났다[23]. 이온성 액체 매질에서 전기화학적 방법으로 금

속 이온을 전착시킬 수 있기 때문에 수용성(aqueous) 공정에

서 추출 기술을 적용하였을 경우에는 추출 후 금속 이온을 전

기화학적으로 회수할 수 있으며 비수용성(non-aqueous) 공

정에서는 직접 금속 이온을 전착시킬 수 있게 되었다[24,25].

3. 사용후핵연료 처리를 위한 이온성 액체 활용

전통적으로 사용후핵연료 처리를 위한 공정들은 습식과 

건식으로 구분되어 설명되어왔다. 추출 방법을 사용하여 수

용액을 처리하는 공정을 습식으로, 처리 공정에 수용액이 사

용되지 않는 공정들을 건식으로 지칭하는 것이 일반화되었

으나 이온성 액체를 이용한 공정들을 이러한 기준으로 나누

는 것은 다소 모호한 측면이 있다. 따라서, 본 논문에서는 습

식/건식 공정의 표현을 피하고 보다 명확한 의미가 전달 될 

수 있도록 수용성(aqueous)/비수용성(non-aqueous) 공정

으로 구분하여 정리하였다. 

사용후핵연료 처리 공정에서 활용되는 이온성 액체의 대

표적인 물성은 안정적인 추출 희석제로서의 역할과 전기화

학적 매질로서의 역할이다. 이 중 수용성 공정에서는 추출 희

석제로 사용된 후 전기화학 매질로 사용되어 추출된 금속 원

소들의 최종 회수에 이 두 가지 성질들이 모두 활용되는 것

으로 생각할 수 있다. 반면, 이 두 성질 중 전기화학 매질로서

의 성질만을 이용하는 공정을 본 논문에서는 비수용성 공정

으로 분류하였다. 따라서 금속 원소들의 전기화학적 석출 거

동을 연구한 논문들 중에서 추출제가 포함된 시스템을 대상

으로 하는 경우는 수용성 공정으로, 추출제에 대한 언급 없이 

전기화학적 거동을 중심으로 연구된 논문들은 비수용성 공

정으로 분류하였다. 수용성 공정에는 기존 PUREX 공정에서 

사용되던 n-DD나 등유의 대체를 위해 이온성 액체를 사용한 

기술들로, 수용액 상에서 금속 원소들을 추출시킨 후 이온성 

액체 상에서 전기화학 방법으로 금속을 회수하는 공정을 포

함시켰다. 비수용성 공정은 이온성 액체 상에 금속이온을 용

해시켜 전기화학적으로 회수하는 공정으로, 추출제와 수용

액이 관련되지 않는 공정을 대상으로 하였다.

3.1 수용성 공정에서의 이온성 액체 활용

이온성 액체를 사용하여 우라늄을 포함하는 f-궤도 원소

들을 추출하기 위한 연구는 2000년대 초반부터 진행되었다

[26,27]. Visser와 Rogers는[26] 1-alkyl-3-butylimidazolium 

양이온에 두 종류의 음이온을 결합시키는 한편 알킬기의 길

이를 변화시켜 수용액 상으로부터 악티나이드를 추출하여 

이온성 액체의 추출 공정 적용 가능성을 제시하였다. 이러한 

연구들을 바탕으로 최근 Kolarik[27]은 f-궤도 원소 추출의 희

석제로서 이온성 액체의 주요 물성들인 용점, 밀도, 물과의 

상호 용해도, 점도 등을 정리하였으며 분자 희석제와 비교하

여 효율과 메카니즘을 설명하였다.

PUREX 공정에 사용되는 유기용매(n-DD 또는 등유)를 

대체하여 TBP를 용해시키기 위한 희석제로서의 이온성 액
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체의 적용 가능여부는 우라늄 추출을 중심으로 연구되었다

[28-31]. 질산에 용해된 우라늄 추출을 위해 1.1 M TBP를 

[bmim][PF6] 이온성 액체에 희석시켜 두 용액을 접촉시킨 결

과 우라늄의 분배율은 질산 농도 0.01에서 4 M 범위에서는 

1.1 M TBP/n-DD 시스템과 유사한 수치로 나타났으며 질

산 농도가 4 M을 넘어서는 범위에서도 분배율이 증가하여 

n-DD를 사용한 경우보다 우수한 것으로 결과가 발표되었다

[28]. 동일한 연구에서 추출제를 첨가하지 않고 이온성 액체

만을 접촉시켰을 때에는 단지 소량의 우라늄만이 추출되는 

결과도 함께 제시되었다[28]. 1-alkyl-3-methylimidazolium

의 알킬기를 변경하여 가지가 좀 더 긴 octyl기를 연결한 

[omim][PF6]를 희석제로 사용한 비교 연구에서는 1.1 M TBP/

[omim][PF6]에서 우라늄의 분배율이 모든 질산 농도 범위에

서 [bmim][PF6] 보다 다소 낮았으나 [omim][PF6]의 질산에 대

한 용해도는 [bmim][PF6]에 비해 두세 배 낮은 것으로 관찰

되었다[29]. 후속 연구로 1.1 M TBP/[bmim][NTf2]를 사용하

여 질산에 용해된 우라늄을 추출하여 분배율이 1.1 M TBP/

[bmim][PF6]와 1.1 M TBP/n-DD 시스템의 결과와 비교되었

으며 더 나아가 추출된 우라늄을 포함하고 있는 이온성 액체 

상으로부터 전기화학적 방법으로 우라늄 산화물을 전착시켰

다[30]. 우라늄 이온을 전착시키는 연구는 PUREX 공정에 이

온성 액체를 적용시키기 위해서는 필수적으로 연구되어야하

는 분야이며 최근에는 우라늄 이온의 이온성 액체에서의 전

기화학적 물성이 측정되어 [bmim][Cl]계에서 U(VI)의 확산

계수와 활성화 에너지가 보고되기도 했다[31]. 유기상인 이

온성 액체에서 금속을 전기화학적으로 얻게 되면 다량의 액

체 폐기물을 발생시키는 탈거공정(stripping)이 필요 없게 되

므로 공정 효율이 크게 향상될 것이 예상된다. 한편, 상업규

모 액-액 추출에 사용되기 위해 필요한 밀도, 용해도, 점도 등

의 물성을 TBP를 용해시킨 1-alkyl-3-methlyimidazolium 계

를 대상으로 검토한 결과 실제 재처리 공정에서 적용에는 한

계가 있을 수 있다는 것이 지적되기도 하였다[32].

수용성 공정에 대해서는 이와 같이 TBP를 사용한 분배율 

측정 연구가 가장 활발히 진행되고 있으며 우라늄 추출의 경

우 이러한 시스템의 메카니즘 규명과 새로운 이온성 액체의 

활용 또한 모색되고 있다. 이온성 액체는 분자 희석제인 유기

용매와는 달리 양이온과 음이온이 존재하므로 추출된 우라

늄 이온의 배위 환경(coordination environment)이 기존 용

매계와는 전혀 다른 형태로 나타나게 된다. 이를 밝히기 위해 

분광학적 방법이 사용되었으며[33,34] 이와 함께 TBP를 사

용한 추출 메카니즘이 연구되어 수용액의 nitrate 농도가 증

가함에 따라 이온 교환 과정에서 중성의 uranyl-TBP-nitrato 

복합물의 추출로 전환되는 것으로 제시되었다[35]. 1-alkyl-

3-methylimidazolium 계는 이온성 액체들 중에서 가장 많이 

알려진 물질들이다. 그러나, 앞서 언급한 것과 같이 이온성 

액체의 가장 큰 장점은 목적에 맞도록 이온성 액체를 구성할 

수 있다는 것이다. 이러한 시도로 우라늄 추출을 위해 새로

운 phosphoryl 그룹이 포함된 이온성 액체가 합성되어 적용

되기도 하였으며[36] 암모늄 계열의 이온성 액체가 합성되어 

TBP를 이용한 질산 수용액 내의 우라늄 추출에 사용되어 질

산 농도의 변화에 따른 추출 성능이 측정된 결과로 높은 질

산 농도(> 0.1 M)에서 소수성 이온성 액체 시스템의 추출율

이 증가하는 것이 관찰되었다[37]. 사용후핵연료 처리 공정

을 위해 개발된 것은 아니지만 환경 우라늄 추출을 위해 새

롭게 적용된 tricaprylmethylammonium thiosalicylate 역시 

우라늄 추출을 위한 새로운 이온성 액체의 개발로서 언급될 

수 있다[38].

우라늄을 제외한 악티나이드들의 추출 연구는 란타나이

드와 함께 존재하는 계를 대상으로 연구되고 있다. 이러한 

연구들은 PUREX 공정을 염두해 둔 것은 아니며 따라서 TBP

를 추출제로 사용하지는 않고 있다. Pyridine 계열의 이온성 

액체를 사용하여 Eu(III)과 Am(III)가 용해되어 있는 산 용액

(≤ 1 M HNO3)으로부터 선택적으로 Am(III)을 추출할 수 있

었으며 높은 분리율을(≤ 150) 얻을 수 있었다[39]. 최근에

는 추출제를 사용하지 않고 [omim][PF6]로 Ce(IV)을 Th(IV)

과 란타나이드(III)들의 혼합 용액에서 성공적으로 분리한 연

구가 발표되기도 했다[40]. 란타나이드 시스템에서는 추출을 

위해서 이온성 액체에 TODGA를 추출제로 사용하여 La(III), 

Eu(III), Lu(III)에 대해 희석제로 iso-octane을 사용한 경우

에 비해 우수한 결과를 얻은 연구[41]와 organophosphorous 

추출제를 사용하여 imidazolium 계열 이온성 액체에서 란타

나이드를 추출한 연구[42]를 주목할 수 있을 것이다. Senguta 

등[43]은 tripodal diglycolamide(T-DGA)를 imidazolium 계

열의 이온성 액체에 용해시킨 용액을 사용하여 Am(III)를 추

출하였으며 T-DGA의 배위 속도가 늦기 때문에 TODGA 시

스템과 비교하여 평형시간이 길어진다는 결과를 발표하였

다.

사용후핵연료에 존재하는 핵종 중에서 란타나이드와 함

께 주요 관심이 되는 분열생성물들은 Cs과 Sr이다. 이들은 고

방열성 특성이 있기 때문에 폐기물에서 제거되어 별도로 관

리된다면 폐기물의 열 및 방사성 부하를 크게 낮출 수 있게 

된다. 수용액 상에서부터 Cs과 Sr의 추출은 crown ether 계
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열의 추출제를 사용하여 연구되어왔다[44-48]. 1990년대 후

반 crown ether를 추출제로 하였을 때 이온성 액체의 매질

로서의 사용가능성이 제시[44]된 이후에 crown ether 계열의 

18-crown-6(18C6), dicyclohexano-18-crown-6(DCH18C6), 

4,4’-(5’)-di-(tert-butylcyclohexano)-18-crown-6(Dtb18C6)

가 [Cnmim][PF4] 이온성 액체에 용해되어 Na+, Cs+, Sr2+ 이온

의 추출에 사용되어 추출제 없이는 추출 성능이 나타나지 않

으며 추출 성능은 crown ether의 소수성에 의존함이 밝혀졌

다[45]. 또한, 높은 HNO3 농도에서는 PF6
-가 분해되어 이온성 

액체 내 포함된 물의 함량이 증가되는 것으로 나타났다[45]. 

DCH18C6를 사용하여 imidazolium 계열의 이온성 액체에서 

Sr2+를 추출한 연구에서는 추출이 양이온 교환을 통해 진행

되며 crown ether에 복합체로 추출되는 것이 보고되었으며

[46] 알카리 염화물 용액에서는 이온성 액체의 알킬기의 크

기가 증가함에 따라 추출 효율이 저하되는 것으로 나타난 반

면 알카리 금속 이온의 추출 선택도와 효율은 수용액 상의 음

이온이 chloride, nitrate, sulfate 여부에 영향을 받지 않는 것

으로 분석되었다[47]. 최근에는 기능성 이온성 액체의 특성

을 살려 여러 분야에 적용되어 온 imidazolium 계열이 아닌 

아마이드 계열의 이온성 액체가 합성되어 Cs+와 Sr2+ 추출에 

적용되었다[48].

우라늄의 전기화학적 거동 연구에서와 동일하게, 추출된 

Cs과 Sr 이온들 역시 이온성 액체의 전기 전도성 특징을 활

용하면 전기화학적 방법으로 회수할 수 있다. Crown ether 

계열의 추출제를 사용하여 수용액 상에서 이온성 액체 상으

로 추출된 Cs과 Sr의 전기화학적 거동이 수은을 작업전극으

로 하여 실험적으로 연구되었으며 추출제와 복합체를 형성

한 각 이온들의 환원 전위가 측정되었다. 수은 풀(pool)을 전

극으로 사용하여 90% 정도의 금속을 회수할 수 있음이 밝혀

졌으며[49] 수은 전극에서는 아멜감(amalgam)을 형성하는 

것으로 나타났다[50].

3.2 비수용성 공정에서의 이온성 액체 활용

비수용성 공정에서는 악티나이드들과 분열생성물들로 

구성된 사용후핵연료가 이온성 액체에 어떠한 형태로 용해

되는지 그 형태를 파악하는 것이 중요한 연구 주제이다. 사

용후핵연료를 대상으로 이러한 연구가 수행된 결과는 없으

며 개별 원소들에 대해 분광학적 연구를 통한 이온성 액체 종

류에 따른 배위 분석과 전기화학적 거동에 대한 연구들이 진

행되고 있다.

이온성 액체에 용해된 악티나이드 원소들의 배위에 대한 

연구들은 최근 Cocaila 등[51]이 정리하여 보고하였다. Co-

caila 등은 imidazolium 계열에서 악티나이드 이온들의 분광

학과 전기화학 연구들을 요약함과 동시에 악티나이드 이온

들의 용매화(solvation) 결과를 밝히기 위한 컴퓨터 시뮬레

이션 결과를 언급하였다. 한편, 최근에는 U(VI)에 중점을 두

고 이온성 액체에서 악티나이드 원소들의 복합체 형성, 전기

화학 거동, 추출 거동 등과 같은 악티나이드 화학에 대한 연

구들이 포럼 형태로 정리되기도 하였다[52].

이온성 액체에서 우라늄에 대한 전기화학적 거동에 관

한 연구는 이온성 액체가 주목 받기 시작한 초기부터 진행

되었다. 1980년대에는 AlCl3를 포함한 이온성 액체 용액에

서 산화수에 따른 우라늄 원소들의 이온 복합체와 환원 전

위 등이 연구되었다[53-55]. 이러한 연구들은 pyridinium 계

열의 이온성 액체를 사용한 것으로 산성 분위기[53]와 염기

성 분위기[54,55]의 이온성 액체에서 U(IV)/U(III)의 환원전

위가 글래시 카본 전극에서 측정되었으며 전위차와 분광학

적 연구로 산성 분위기에서 우라늄 이온의 배위와 복합체가 

연구되었다[55,56].

대표적 이온성 액체인 imidazolium 계열에서는 초기에 

염화물 형태의 우라늄의 합성과, 구조 및 전기화학적 거동이 

연구되었다[57]. 이 후 [bmim]에서 우라늄 염화물 복합체에 

대한 전압곡선을 통해 UCl6-/UCl62- 및 UCl62-/UCl63-의 환원 거

동을 확인하였으며 U(III)에서 U(0)로 환원되는 거동의 원인

으로 판단되는 비가역 양극 과정을 tri-n-butylmethylammo-

nium 계열의 이온성 액체에서 측정하였다[58].

우라늄이 산에 용해된 수용성 공정에서와 달리 비수용

성 공정에서는 우라늄을 어떠한 형태로 이온성 액체에 용해

시킬 수 있는지가 선결되어야 용액 중에서 전기화학 거동 측

정이 의미를 갖게 된다. 최근에는 수용성 공정에서와 같이 

TBP-HNO3 복합체를 포함하고 있는 imidazolium 계열의 이

온성 액체에 UO2가 직접 용해되며 TBP와 1:2의 배위 결합을 

하고 있음이 보고되었다[59]. 더 나아가 이렇게 용해된 UO2

를 전기화학적 방법이 아닌 초임계 이산화탄소를 이용하여 

추출하였으며 최종적으로는 물/n-DD 트랩으로 복합체 형태

의 우라늄을 회수하였다[59]. 이와 같이 우라늄이 어떻게 이

온성 액체에 용해되는지는 상당히 중요한 연구 주제로 앞

서 언급된 연구 그룹은 이를 알아보기 위해 우라늄을 질화

물 복합체 형태로 용해시켜 imidazolium 계열의 이온성 액

체에서 FTIR 방법으로 분석하였으며 질산 이온과의 결합으

로 UO2(NO3)n (n = 0, 1, 2, 3) 형태의 복합체가 형성되는 것
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을 보고하였다[60]. 이러한 복합체 형성에 대한 질산염, 과염

소산염, 물의 영향이 Raman, ATR-FTIR 및 NMR의 분광학적

인 방법으로 연구되어 우라늄 복합물의 배위 환경에 대한 방

법이 제시되었다[61].

Giridhar 등은[62] [bmim][Cl]에 우라늄을 용해시키기 위

해 알카리 금속과 염화물 형태로(Na2UO2Cl4 및 Cs2UO2Cl4) 

U(VI)를 제조하여 환원전위를 측정하였으며 일정 전류를 인

가하여 우라늄 산화물을 석출시켜 얻었으며 EDXRF와 XRD 

분석법으로 확인하였다. 이러한 연구와는 별도로 전형적인 

이온성 액체에서 다소 빗겨난 형태인 이온성 액체에 단순 

alkyl기를 붙이지 않고 carboxyl기를 붙여 우라늄 산화물을 

용해시켜 우라늄 복합체를 형성시킨 연구 역시 우라늄의 이

온성 액체 용해를 위한 연구의 일환으로 볼 수 있다[63].

우라늄을 제외한 악티나이드 금속의 전기화학 거동 연구

는 많이 진행되지는 않았다. 1980년대 이온성 액체에서 우

라늄의 전기화학적 거동 연구가 본격적으로 시작되었을 때 

Np의 전기화학적, 분광학적 연구가 함께 진행되었다[64]. 이 

시스템은 1980년대 우라늄 연구와 마찬가지로 AlCl3가 포함

된 시스템이었으며 이 후 Nikitenko와 Moisy는 소수성 이온

성 액체이며 보다 범용적으로 사용되는 [bmim] 시스템에서 

Np(IV)과 Pu(IV) 염화물들의 복합물 형성을 분광학적으로 

측정하였다[65]. Th의 경우 다소 복잡한 화합물 형태로 합성

되어 열중량 분석, 분광학 분석 등과 연계되어 실온 이온성 

액체에서 환원 전위가 측정되었다. 실험 결과 Th(IV)은 단일 

단계를 통하여 Th(0)으로 환원되었으나 최종적으로는 물과

의 반응에 의해 ThO2로 석출되었다[66]. 또한, 환원 전위 측

정 결과 LiCl-KCl 공융염, 물, 비수용성 용매계에서 보다 이

온성 액체 계에서 보다 쉽게 환원되는 것으로 나타났다[66].

분열생성물들에 대한 전기화학적 거동에 대한 연구는 일

부를 제외하고는 사용후핵연료 처리를 염두해 두고 진행되

지는 않았으며 이온성 액체를 이용한 금속 회수 측면에서 진

행되었다. Cs의 경우 수은을 전극으로 사용하여 97% 효율로 

tri-1-butylmethylammonium 계에서 회수될 수 있다는 것이 

보고되었다[67]. Eu을 포함하는 란타나이드 금속들에 대한 

연구는 앞서 언급된 U과 악티나이드들과 동일하게 1980년

대 AlCl3를 포함하는 산성 이온성 액체 시스템에서 수행되었

다[68,69]. 앞서 언급된 Th의 전해환원을 연구한 연구자들은 

Th 연구 이전에 동일한 이온성 액체를 La, Sm, Eu에 적용하

여 전기화학적 거동을 측정하였다[70]. 이온성 액체 내의 복

합체에서 금속 원소들을 환원시켜 금속을 얻었으나 범용적으

로 사용되는 이온성 액체를 사용하지 않아 U 거동이 중심이 

되는 사용후핵연료를 대상으로 직접 적용하기에는 무리가 

있으나 전기화학적으로 란타나이드를 회수할 수 있음을 실

험적으로 보여준 것에 의미가 있다. 이 후의 연구들에서는 보

다 넓은 범위에서 사용되는 imidazolium 계와 pyrrolidinium 

계열의 이온성 액체에서 란타나이드 중 일부 금속 원소들의 

전기 화학적 거동을 측정하여 확산계수들과 산화-환원 전위 

등의 물성들을 보고하였다[71,72]. 귀금속 계열의 원소들에 

대한 이온성 액체에서의 전기화학 거동은 Jayakumar 등[73-

75]에 의해 중점적으로 연구되었다. 이 들은 가장 많이 사용

되는 이온성 액체인 [bmim][Cl] 계에서 Pd, Rd, Ru의 전기화

학 거동들을 차례로 보고하였으며 확산계수들과 환원 전위

를 측정하였다.

4. 이온성 액체의 방사화학 안정성

사용후핵연료에 존재하는 원소들은 방사능을 나타내는 

방사성 동위원소들이다. 화학적 성질에서 비방사성 원소들

과 동일하여 추출 및 환원전위 등에서 동일한 특성들을 보일 

것이 예상되나 발생되는 방사능에 의한 매질의 안정성은 방

사성 원소들을 이용하여 측정되어야 사용후핵연료 처리 과

정에서 이온성 액체의 활용성을 판단할 수 있게 된다. 파이

로 공정에서 사용되는 LiCl이나 KCl과 같은 단순 무기염들은 

분자구조가 간단하여 방사능에 대한 비교적 안정적인 용매 

역할을 한다. 반면, 이온성 액체는 복잡한 구조와 긴 체인을 

양이온이 포함하므로 방사능에 대한 이들의 안정성이 중요

한 연구 주제가 된다.

Allen 등은[76] 질산염과 염소 음이온과 결합된 1,3-al-

kylmethylimidazolium 양이온에 대한 안정성을 400 kGy까

지의 방사선량에서 측정하여 보고하였다. 대상 이온성 액체 

용액은 PUREX 공정에서 사용되는 TBP/등유 용액에 대해 

더 높은 수준의 안정성을 보이는 것으로 나타나 400 kGy에

서 TBP/등유 용액의 15%가 분해된 반면 이온성 액체는 단지 

1%만이 분해되는 것으로 측정되었다. 보다 높은 방사능 범

위에서 (1200 kGy) Berthon 등은[77] [bmim][PF6]와 [bmim]

[NTf2]를 대상으로 137Cs을 이용하여 감마선 방사화학 안정성

을 측정하였으며 밀도, 표면 장력 등의 물성이 변하지 않는 

것을 관찰하였다. 그러나 [bmim]의 분해에 의한 라디칼 생성

으로 용액이 어두워졌으며 빛의 흡수율이 증가되는 것을 발

견하였다. 이온성 액체 음이온-양이온 구성에 의한 안정성 

영향을 판단하기 위해 imidazolium 계열의 이온성 액체에
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서 다양한 음이온을 사용하여 상당히 높은 (2.0 MGy) 수준

의 방사화학 영향이 방사분해 생성물들과 함께 보고되었으

며[78] imidazolium 계열이 아닌 이온성 액체에서도 감마선

의 영향이 측정되었다[79,80]. Methyltributylammonium 양

이온을 지닌 이온성 액체는 2 MGy 수준의 조사에서도 안정

한 것이 확인되었다[79]. 반면 azolium 계열의 이온성 액체

에서는 1.2 MGy의 감마선 조사에 의해 전기 전도도가 감소

되었으며 전기화학 창이 적어도 1.1 V 축소되는 것으로 관

찰되었다[80].

방사성 분해에 의한 단순한 이온성 액체의 물성 변화 측

정을 넘어 실제 추출 공정에서 방사화학적 영향이 어떻게 작

용하는지에 대한 연구들은 비교적 최근에 진행되었다. Sr2+ 

추출을 위해 crown ether를 포함한 [bmim][PF6] 이온성 액

체에 감마선을 조사한 결과 생성된 H+ 이온이 Sr2+와 경쟁

하여 추출상의 Sr2+ 분배를 저하시키는 영향을 보이는 것으

로 나타났다[81]. [bmim][NTf2]에서는 감마선 조사에 의해              

CF3SO2OH, CF3SOOH, CF3SO2NH2, HF, H2SO4 및 H+와 같이 

다양한 방사 분해 생성물들이 발견되었으며 물에 용해되는 

물질들은 Sr2+ 추출에 크게 영향을 미쳐 추출 성능을 저하시

키는 것으로 보고되었다[82].

5. 결론

본 연구에서는 최근 다양한 화학 공정에서 친환경 용매

로 주목 받고 있는 이온성 액체가 어떻게 방사성 폐기물 처

리 공정에 적용될 수 있는지 판단하기 위하여 현재까지의 주

요 연구 결과들을 정리하여 제시하였다. 이온성 액체는 그 

자체가 금속 이온을 추출할 수 있는 추출제로 사용되는 것

은 아니며 추출제를 희석하여 수용액 상과 상분리를 발생시

키기 위한 소수성 용매로 사용된다. 한편, 이온성 액체로 추

출된 금속 원소들은 전기화학적으로 회수될 수 있기 때문에 

이온성 액체에서 활용되는 주목할 만한 특성으로는 추출제

를 용해시키는 소수성 성질과 전해반응 매질로서 넓은 전기

화학 창을 들 수 있다. 

사용후핵연료 처리 공정을 수용성 공정과 비수용성 공정

으로 구분한다면 추출-전해회수 방법은 수용성 공정으로 이

해할 수 있으며 용해-전해회수 방법은 비수용성 공정으로 분

류할 수 있다. 본 논문에서는 이와 같은 분류를 기준으로 우

라늄, 악티나이드, 란타나이드 및 주요 분열생성물을 대상으

로 연구된 결과들을 정리하였으며 사용후핵연료 처리에 필

수적으로 고려되어야하는 방사화학 안정성에 대한 연구들 

또한 정리하였다.

이온성 액체는 다양한 양이온과 음이온 조합으로 원하는 

물성을 갖춘 용매를 만들 수 있다는 측면에서 매력적인 물질

이긴 하지만 다소 복잡한 구조에 의해 추출 또는 용해되어 있

는 금속 원소들의 배위 환경에 대한 이해가 선행되어야한다. 

따라서, 현재까지의 연구는 화학적 접근으로 분광학적 분석

과 전기화학적 물성 측정에 집중되어 있는 것으로 볼 수 있

다. 사용후핵연료 및 방사성 폐기물 처리 공정에 적용을 위

한 실제적인 접근으로 우라늄 및 여타 금속 원소들을 포함하

고 있는 다성분 계에서 추출 성능과 전기화학 거동이 이온성 

액체를 이용한 공정 개발을 위해서 필요한 것으로 판단된다. 

이에 더불어 핵확산 저항성 측면에서 Pu이 어떻게 독자적으

로 분리되지 않을지에 대한 과학적, 기술적 연구 또한 병행

되어야 할 것으로 보인다. 이온성 액체가 다양한 양이온-음

이온 조합이 가능하므로 이에 대한 연구 범위는 상당히 넓게 

되며 만약 성공적으로 이러한 목적에 맞는 이온성 액체와 공

정이 개발된다면 PUREX 공정에 비해 친환경적이며 폐기물

이 저감된 공정으로, 파이로 공정에 비해 보다 온화한 조건

에서 운전되어 반응기 재질 등에서 안정성이 향상된 공정으

로 개발될 수 있을 것으로 기대된다.
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