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요 약 

       

     Tc, Zr, Mo, Fe, Y 등 다양한 핵종이 포함되어 있는 방사성폐기물을 대상으로 

잔존 우라늄 제거공정에 30% Tributyl phosphate (TBP)와 70% n-dodecane (NDD)이 

사용된다. Metal - HNO3 - (TBP/DBP)/NDD 용매추출계에서, Tc의 용매추출 및 Zr, 

Mo, Fe, Y의 Crud 형성에 미치는 TBP/DBP의 영향에 대해 실험하였다. 한국원자력연

구소 방사선조사시설 (조사선원 : 60CO, 95,000 Ci)에서 TBP를 1x106 - 1x108 rad로 조사

시킨 후 TBP 농도와 TBP에 함유되어 있는 방사선 분해생성물인 DBP (dibutyl 

phosphate)의 농도를 분석하였으며, TBP/DBP의 99Tc의 추출에서 TBP와 DBP 농도, 

질산 농도, TBP의 방사선 조사선량의 영향에 대해 조사하였으며, Zr, Mo, Fe, Y의 

Crud 형성조건 대해 고찰하였다. 

Abstract 

   
     30% Tributyl phosphate (TBP) and 70% n-dodecane (NDD) is used for the 

removal of a small amount of uranium by extraction from radioactive waste 

containing of various nuclide include Tc, Zr, Mo, Fe and Y. This study was 

carried out to evaluate the radiolysis effect of tributyl phosphatethe on the  

formation condition and Tc extraction behavior in the Metal - HNO3 - (TBP/DBP)/ 

NDD solvent extraction system. TBP was irradiated(1x106 - 1x108 rad) in the 

radiation facility in KAERI (radiation source：
60
CO, 95,000 Ci). The content of 

DBP(dibutyl phosphate), the degradation products of TBP, was analysed with liquid 

chromatography. For the Tc extraction, It were tested about several parameter, 

concentration of TBP and DBP, nitric acid concentration, effect of irradiation 

absorbed dose of TBP. We are also discussed the effect of radiolysis products on 

the  formation condition of Tc, Zr, Mo, Fe and Y in the exraction system.

 



1. 서 론

      원자력 선진국에서는 고준위 방사성폐기물이 자연환경과 인간에 미치는 영향을 

최소화하고 재활용하기 위한 장반감기 핵종(long lived radionuclide)의 분리 및 회수 

연구가 용매추출법을 중심으로 이루어지고 있다.  

     본 연구실에서는 유기인산 계열의 추출제인 TBP (tributyl phosphate), DEHPA

(di-(2-ethylhexyl)phosphoric acid를 사용하여 Am과 Eu의 상호 분리연구를 수행한 바 

있다 [1-2]. 그러나 장반감기 핵종 분리공정에서 취급하는 방사성폐액은 일반적으로 방

사능준위가 매우 높기 때문에 공정에 사용되는 유기추출제의 방사선 분해(radiolysis)

가 일어나게 되고 이로부터 생성된 여러 가지 분해생성물은 분리공정의 효율을 저하

시키는 작용을 한다. 고준위 방사성폐액에는 미량의 U (<2g/L)이 존재하게 되는데 U

은 소멸처리과정에서 독성으로 작용하여 먼저 제거되어야 한다. U은 질산용액중에서 

6가의 우라닐(UO2
+2) 이온으로 존재하는데 이는 추출제인 TBP에 의해 쉽게 제거될 수 

있다. 그리고 Zr의 경우는 30% TBP의 경우만 약간 추출될 뿐 그 이하의 TBP 농도에

서는 거의 추출이 되지 않는 특성이 있다. 이상과 같은 연유로 Tributyl phosphate 

(TBP)는 방사성 액체폐기물에 함유되어 있는 잔존 우라늄 제거 및 처리에 중요한 용

매추출제로 사용되고 있다. 장반감기 핵종분리에서 취급하는 방사성폐액은 방사능준위

가 높기 때문에 실험에 사용되는 용매추출제의 방사선 분해(radiolysis)가 일어나게 되

고 이로부터 생성된 여러 가지 분해생성물은 분리효율을 저하시키는 작용을 하며, 

TBP 추출제의 방사선 분해산물로는 DBP, MBP 및 PO4
3- 등으로 알려져 있다. TBP의 

방사선분해에 인한 영향을 보면, 첫째는 TBP의 실질적인 유효농도가 감소하게 되어 

방사성핵종의 분리효율을 저하시키는 작용을 하게된다. 둘째는 분해생성물이 금속이온

과 반응하여 부반응(side reaction) 및 crud 형성의 원인이 된다[3-8]. 이와같은 사례를 

보면 TBP의 방사 분해로 생성되는 DBP는 Zr, Mo, Fe, Y, 및 U과 착화합물을 형성하

여 TBP와 희석제 용액 중에 안정한 화합물 형태로 존재하게 된다. 그리고 Tc, Zr은 

U과 공추출되어 완전하게 분리되지 않는다. 방사선 분해는 TBP 추출제 뿐만 아니라 

함께 사용되는 희석제에 관하여서도 일어나게 된다. 따라서 공정 관리 측면에서 일정

한 주기마다 TBP 추출제를 세정하여 추출효율의 저하를 방지하고 있다. 따라서 금속

원소의 용매추출에 사용되는 TBP 추출제에 대한 방사선 분위기에서의 열화현상, 내방

사선에 대한 방사 화학적 특성시험 및  TBP 및 TBP의 분해 생성물에 대한 정량분석

이 요구된다. 

    99Tc는[9-13] 반감기가 길고 방사성 독성이 클 뿐만 아니라 환경에 대한 영향이 

큰 핵종으로 특별한 관리가 요구되는 핵종이다. Tc는 -1가부터 +7가까지 존재하여 화

학적인 측면에서 볼 때 매우 복잡한 원소로서 수용상에서 제일 안정한 산화상태는 +7

가이며, 두 번째로 안정한 산화상태는 +4가이다. 핵연료를 질산으로 용해시키면 Tc는 

TcO4
-로 존재하며 Tc(IV)는 TBP에 추출이 안 되는 특성이 있다.       

     본 연구는 60Co γ-선을 조사한 TBP의 방사선 분해생성물의 정량분석과 Tc의 용

매추출 및 Zr, Mo, Fe, Y의 Crud 형성에 미치는 TBP/DBP의 영향에 대해 고찰하고자 

한다. 



2. 실 험 

   2. 1  시약

     TBP, Dibutyl phosphate(60%)/Monobutyl phosphate(40%) 및 dodecane는 

Merck 제품, Dibutyl phosphate(97%)는 Acros organics Co 시약, Y(NO3)3․H2O, 

Nd(NO3)3․6H2O은 Aldrich 시약, (NH4)6Mo7O24․4H2O은 Showa 시약, Eu(NO3)3․5H2O

은 Rare Metallic Co. 시약, 그리고 ZrO(NO3)2․2H2O는 Kanto 시약을 사용하였으며, 

방사성동위원소 
99
Tc는 영국의 AEA Technology 제품을 사용하였다.   

2. 2  기기

     본 실험에 사용한 분석기기는 Liquid Chromatography-Mass Spectrometer 

(Hewlett-Packard사의 100 series)를 사용하였으며, 추출실험은 온도 및 시간 조절이 

가능한 진탕기(Jeio Tech, 모델: SI-900R)을 사용하였다. 비방사성 금속원소의 농도분

석은 유도쌍 결합 플라즈마 분광기(Jobinyvon, 모델: JY 38 plus), 방사성 동위원소는 

Ge(Li) 검출기의 다중파고분석기(Multichannel analyzer(MCA), Oxford Co.)와  Liquid 

Scintillation analyzer (LSC, Packard, 모델 2500 A/B)로 분석하였다. 

  
   2. 3  

60
Co γ-선 조사

     시약급 TBP를 100ml 씩 취한 다음 동일한 조건에서 조사선량이 1x106 rad, 

1x107 rad, 3x107 rad, 7x107 rad 및 1x108 rad 조사하였다. 방사선 조사선원은 60Co 

(95,000 Ci)을 사용하였으며, 조사선량은 일반적인 조사 대상인 추출제들의 피로화 되

는 값 (threshold level)이 약 106 rad 이상인 점을 고려하여 이를 기준으로 최대 

1x108 rad까지 상온의 공기분위기 상태에서 조사하였다.

   2. 4 추출제의 전처리  

     TBP 및 DBP 추출제는 추출실험에서 사용하기 전에 실험조건과 동일한 농도의 

질산용액과 1:1의 부피비로 전처리(pre-equilibrium) 한 후 사용하여 TBP 및 DBP의 

질산추출로 인한 영향을 배제시켰다.

   2. 5 실험방법

     추출실험은 실험조건에 따라 용량 8㎖인 유리용기에 수용상의 금속용액과 유기

상 추출제를 각각 2㎖ 씩 취한 다음 온도 및 시간조절이 가능한 진탕기(Jeio Tech, 

모델: SI-900R)로 평형이 될 때까지 60분간 진탕시킨 후 완전히 수용상과 유기상의 

상분리가 일어나도록 2시간 방치 한 후 수용상과 유기상 중에서 일정량을 취하여 ICP

또는 MCA, LSC 방사선계측기로 분석하였다.   

  3.  결과 및 고찰

   3. 1 TBP의 분해생성물 분석
     60

Co γ-선으로 조사시켜 얻은 TBP의 분해생성물은 Gas Chromatography/ 

Mass Spectrometer (Jeol Co의 JMX-SX 100A) 측정결과, 31P-NMR 스펙트럼 측정결

과 (Bruker사의 DMX600 (600 MHz)), I.R 스펙트럼은 적외선분광기 (Beckman model 

IR-4200)를 사용하여 측정한 IR 스펙트럼 분석 그리고 액체 크로마토그라피



(Hewlett-Packard사의 100 series) 및 이온 크로마토그라피 분석 (Dionex사의 

DX-100 사용) 결과, TBP의 31P-NMR 스펙트럼 분석결과, 질량분석스펙트럼 분석결

과 및 이온 크로마토그래피를 이용한 분석결과로부터 TBP의 감마 방사선에 의한 방

사선 분해 생성물로는 DBP, MBP 및 PO4 등이 주로 생성된다는 사실이 밝혀졌으며 

이들 분석결과는 상호 일치함을 알 수 있었다 [7]. TBP의 방사선분해는 HDBP와 

H2MBP를 거쳐서 H3PO4 (orthophpsphoric aicd)를 생성하는 과정으로 진행된다고 판

단된다. 본 실험에서는 TBP의 감마 방사선에 의해 생성되는 주요 분해생성물로 밝혀

진 DBP 및 MBP의 정량을 위한 액체 크로마토그래피로 방사선 흡수선량이 1x106 

rad～ 1x108rad 인 TBP를 분석한 결과, 흡수선량이 1x106 rad에서 DBP 생성율은 

0.057%, 1x10
8
 rad 일때 DBP 생성율은 3.538%로 분석되었다. 

   
   3. 2.  Zr, Mo, Fe, Y의 Crud 형성[3-8]

     방사성폐액의 용매추출을 방해하는 현상은 수용상과 유기상의 계면에 형

성되는 “crud" 현상은 고체 침전물에 의해 안정화된 에멀젼이 원인된다고 알

려져 있다. Crud 형성현상과 관련하여 Metal - 2M HNO3 - (30% TBP + DBP)/ 

NDD 추출계에서 핵분열생성물의 crud 형성조건에 대해 실험하였다. 

   

   3. 2. 1 TBP 추출제의 방사선 조사 영향  

      TBP 추출제의 방사선 조사가 crud 형성에 미치는 영향을 알아보기 위하여 방

사선 미조사 TBP 추출제와 1x10
8
rad 방사선 조사시킨 TBP 추출제를 사용하여 Eu, 

Zr, Y, Fe, Nd, Mo와 crud 형성 여부를 관찰하였다. Fig 1은 방사선 미조사 TBP 추

출제와 1x108rad 방사선 조사시킨 TBP 추출제에 대해 crud가 형성된 Zr, Fe, Y에 대

한 그림이다. Fig. 1에서 보는바와 같이 Zr, Fe, Y는 미조사 TBP 추출제에 대해서는 

crud가 형성되지 않았으나, 방사선 흡수선량이 1x108rad로 방사선 조사시킨 TBP 추출

제에 대해 crud가 형성되는 것을 알 수 있다. 따라서 Metal - 2M HNO3 - (30% 

TBP + DBP)/NDD 용매추출계에서 나타나는 crud 형성에 대한 실험은 Zr, Fe, Y와 

용매추출시 항상 문제가 된다고 알려진 Mo를 추가하여 총 4가지 원소(Zr, Fe, Y, 

Mo)에 대해 실험하였다.  

      3.2.2.  Fe - 2M HNO3 - (30% TBP + DBP)/NDD 추출계

     Table 1은 Fe - 2M HNO3 - (30% TBP + DBP)/NDD 추출계에 대해서 

DBP 농도는 0.005M～ 0.09M 그리고 Fe 농도는 0.001M～ 0.02M, 25℃에서 1

시간동안 추출했을때 crud 형성현상에 대한 실험결과를 나타낸 것이다. Fe 농

도와 DBP 농도가 증가할수록 crud는 잘 형성되었으며, 생성량도 증가하였다. 

Table 2은 Fe - 2M HNO3 - DBP/NDD 추출계에 대해서 DBP 농도는 

0.005M～ 0.09M, 그리고 Fe 농도는 0.001M～ 0.02M, 25℃에서 1시간동안 추

출했을 때 crud 형성현상에 대한 실험결과를 나타낸 것이다. Table 1과 Table 

2의 결과를 상호비교하여 보면 동일한 실험조건에서 TBP가 존재하므로서 

crud 형성이 현저히 억제되고 있음을 알 수 있다. 따라서 이 경우엔 TBP가 

crud 형성을 감소시켜 주는 modifier의 역할을 하였다고 판단된다. crud가 형



성되는 원인은 Fe가 DBP와 Fe(DBP)3 착물을 형성하면서 만들어지는 미세한 

Fe(DBP)3 침전물들이 유기상과 수용상의 계면에서 침적하게 되고 이러한 모든 

침전물은 에멀젼의 안정화와 crud의 생성의 주된 요인으로 보여진다. 그리고 

DBP는 계면활성제 (surfactant) 성질도 가지고 있어서 유기상과 수용상의 상 분리를 

방해하므로, DBP가 존재하면 액적들의 합체시간이 점점 길어진다고 한다. Fe는 DBP

와 Fe(DBP)3 착물 형성반응은 다음과 같이 표시된다.

  
    Fe

3+
   +   3HDBP   ⇔   Fe(DBP)3↓    +   3H

+
    

     실제 용매추출 공정에 있어서 발표된 자료에 의하면  Fe의 침전거동은 

Fe(DBP)3 형성과 관련이 있으며, HDBP 농도가 3g/L 이상이 되면 침전이 형

성되었다고 보고된 바 있다.

      3.2.3.  Zr - 2M HNO3 - (30% TBP + DBP)/NDD 추출계

     Table 3은 Zr - 2M HNO3 - (30% TBP + DBP)/NDD 추출계에 대해서 

DBP 농도는 0.005M～ 0.09M 그리고 Zr 농도는 0.001M～ 0.02M, 25℃에서 1

시간동안 추출했을때 crud 형성현상에 대한 실험결과를 나타낸 것이다. 전체

적으로 보면 Zr 농도와 DBP 농도가 증가할수록 crud는 잘 형성되었으며 생성

량도 증가한다고 볼 수는 있으나  Table 1의 결과에서 나타난 Fe의 경우와는 

달리 Zr의 경우는 DBP 농도가 0.01M 이하에서는 crud가 형성 안되었으며 Zr 

농도와 DBP 농도가 크다고 crud가 형성되지는 않았다. 실험한 조건에서 Zr과 

HDBP의 crud 형성은 0.5 < HDBP/Zr < 11.25 인 조건에서 나타났다. 

     Zr의 경우 TBP의 방사선 분해생성물인 DBP와 zirconium dibutyl phosphate 

(ZrO(DBP)2) 화합물을 생성하여 crud를 만드는 침전물로 보고된 바 있다. ZrO(DBP)2

는 친수성(hydrophilic)의 성질뿐만 아니라 소수성(hydrophobic) 성질 때문에 에멀젼 

화함물(emulsifying agent)로 작용한다고 보고되었으며, Zr과 HDBP의 침전물이 3M 

HNO3에서도 생성되지만 crud가 생성되지 않는 이유는 HDBP가 거의 TBP 상에만 존

재하고 있어 유기 TBP상이 수용상과 접촉할 때 Zr 염이 용해도적(solubility product)

에 도달하지 못하기 때문이다. 그리고 HDBP는 계면활성제 (surfactant) 성질도 가지

고 있어서 유기상과 수용상의 상 분리를 방해한다. 따라서 DBP가 존재하면 액적들의 

합체시간이 점점 길어진다. 30% TBP/NDD에 대해서 TBP에 함유되어 있는 HDBP 

와  Zr과 반응식은 다음과 같이 표시된다.  

    
   Zr

4+
aq  +  3NO3

-
aq  +  HDBPorg  →  Zr(DBP)(NO3)3org  +  H

+
aq  

   Zr(DBP)(NO3)3org  +  HDBPorg  ⇔  Zr(DBP)2(NO3)2org  +  HNO3org 

       
     HDBP/Zr < 0.5에서는, 반응식 (2)와 같이 진행되어 유기상에 대해 용해성인 

Zr(DBP)(NO3)3org 착물을 형성한다. 그러나 HDBP/Zr ≥ 0.5에서는,  반응식 (3)과 같

이 진행되어 반응식 (2)의 Zr(DBP)(NO3)3org 착물은 HDBP와 결합하여 유기상에 대해 

용해도가 낮은 Zr(DBP)2(NO3)2org 착물을 이루어 점점 침전을 이루게 된다. 실제 용매



추출 공정에 있어서 발표된 자료에 의하면 Zr 침전은 TBP 방사선 분해생성물

에 의해 Zr이 추출된 후 유기상에서 일어나며, 이러한 현상은 용매가 잘 혼합

되지 않은 추출조 영역에서 발생한다고 한다. 

      3.2.4.  Mo - 2M HNO3 - (30% TBP + DBP)/NDD 추출계

     Mo - 2M HNO3 - (30% TBP + DBP)/NDD 추출계에 대해서 DBP 농

도는 0.005M～ 0.09M 그리고 Mo 농도는 0.001M～ 0.02M, 25℃에서 1시간동

안 추출했을때 crud 형성현상에 대한 실험결과를 보면 용매추출시 항상 문제

가 된다고 알려진 Mo의 경우 본 실험조건에서는 crud가 형성되지 않았으므로 

위와같은 실험조건에서 Mo 단일원소에 대해서는 Mo가 crud 형성원인은 아닌 

것으로 판단된다.  

      3.2.5.  Y - 2M HNO3 - (30% TBP + DBP)/NDD 추출계

    Table 4는 Y - 2M HNO3 - (30% TBP + DBP)/NDD 추출계에 대해서 

DBP 농도는 0.005M～ 0.09M 그리고 Y 농도는 0.001M～ 0.02M, 25℃에서 1

시간동안 추출했을때 crud 형성현상에 대한 실험결과를 나타낸 것이다. Y 농

도와 DBP 농도가 증가할수록 crud는 잘 형성되었으며, 생성량도 증가하였다. 

Table 5는 Y - 2M HNO3 - DBP/NDD 추출계에 대해서 DBP 농도는 0.005M

～ 0.09M, 그리고 Y 농도는 0.001M～ 0.02M, 25℃에서 1시간동안 추출했을 때 

crud 형성현상에 대한 실험결과를 나타낸 것이다. Table 4와 Table 5의 결과

를 상호비교하여 보면 동일한 실험조건에서 TBP가 존재하므로서 crud 형성이 

현저히 억제되고 있음을 알 수 있다. 따라서 Y도 Fe의 경우와 마찬가지로  

TBP가 crud 형성을 감소시켜 주는 modifier의 역할을 하였다고 판단된다.

   3. 3 Tc의 용매추출[9-13]

      3.3.1. HNO3 농도 영향

     Fig. 2는 방사선 조사하지 않은 30% TBP/NDD 추출제로 0.5M～ 3.0M HNO3 

용액에서 99Tc 추출결과를 도시한 그림이다. 실험에 사용한 TBP는 실험조건과 동일한 

농도의 질산용액과 1 : 1 부피비로 전처리 (pre-equilibrium)한 다음 실험하였다. Fig. 2

에서 보는 바와 같이 질산농도가 증가할수록 99Tc 추출율은 감소하여, 0.5M HNO3일 

때 43.5%, 1.0M HNO3 일 때 40.1%, 2.0M HNO3 일 때 24.5%, 3.0M HNO3 일 때 

13.6%의 
99
Tc가 추출되었다. 질산용액에서 TBP에 의한 반응식은 다음과 같다. 

       
    H+ + TcO4

- + 3TBP  ⇔  [HTcO4․3TBP]org   

       3.3.2. DBP 농도 영향

     Fig. 3은 방사선 조사하지 않은 30% TBP/NDD에 DBP를 첨가한 혼합추출제로 

2M HNO3에서 DBP 농도를 0.01M～ 0.09M까지 변화시킨 후 
99
Tc 추출결과를 도시한 

그림이다. 실험에 사용한 TBP와 DBP 혼합추출제는 2M HNO3 용액과 1 : 1 부피비로 



전처리(pre-equilibrium)시킨 다음 사용하였다. Fig. 3에서 보는 바와 같이 30% TBP 

추출제에 첨가한 DBP 농도가 증가시킬 때 
99Tc 추출율 변화는 약 2%를 나타내고 있

다. 0.01M DBP일 떄 25.4%, 0.03M DBP일 때 26.1%, 0.05M DBP일 때 25.9%, 0.09M 

DBP일 때 27.8%의 
99
Tc가 추출되었다. Tc(IV)인 TcO2

+
는 DBP에 쉽게 추출되지만, 

질산농도가 증가할수록 추출율은 급격히 감소하는 현상을 보인다. 그리고 DBP는 유기

상에서 이량체(dimer)로 존재한다. 

         
          H+  +  NO3

- + HDBP  ⇔   HNO3․HDBP  
         
          HDBP     ⇔   (HDBP)2    ⇔   (HDBP)n   
     
          TcO2+  +  2(HDBP)2   ⇔  TcO(DBP․HDBP]2  +  H

+
  

        

    

      3.3.3. TBP 방사선 조사선량의 영향

     Fig. 4는 1x10
6
～ 1x10

8 
rad까지 방사선 조사시킨 30% TBP/NDD 추출제로 2M 

HNO3에서 
99Tc 추출결과를 도시한 그림이다. 실험에 사용한 30% TBP/NDD 추출제

는 2M HNO3 용액과 1 : 1 부피비로 전처리(pre-equilibrium)시킨 다음 사용하였다. 

Fig. 4에서 보는 바와 같이 방사선 조사 흡수선량이 1x10
6
～ 1x10

7
rad일 경우엔 

99
Tc 

추출율은 23.8%로 변화가 없었으며, 3x107rad 부터 99Tc 추출율이 증가하였다.  3x107 

rad 일 때 24.1%, 7x107rad 일 때 25.1%, 1x108rad 일 때 25.4%의 99Tc가 추출되었다. 

동일한 
99
Tc 농도에 대하여 TBP 추출제의 방사선 흡수선량이 증가할수록 

99
Tc 추출율

이 증가하는 현상은 TBP의 방사선분해로 생성된 DBP에 기인하는 것으로 판단된다. 

      3.3.4. TBP 농도 영향

     Fig. 5는 방사선 미조사 TBP와 DBP 추출제를 사용하여 2M HNO3 용액에서 

TBP 농도를 5%～ 40%까지 변화시킨 후 99Tc에 대한 추출실험 결과를 도시한 그림이

다. Fig. 5에서 나타난 바와 같이 TBP 농도가 증가할수록 
99
Tc 추출율은 급격히 증가

하였다. 따라서 99Tc 추출에 미치는 TBP 영향이 매우 크다는 사실을 알 수 있다. 

      

4.  결론

              
    60Co γ-선의 흡수선량이 1x106 rad～ 1x108 rad 조사한 TBP에 대한 방사선 분해

생성물인 DBP의 분해 생성율을 액체크로마토 그래피법으로 정량분석하였다. 흡수선

량이 1x106 rad에서 DBP 생성율은 0.057%, 1x108rad일 때 DBP 생성율은 3.54%로 분

석되었다. TBP의 방사선 분해생성물인 DBP와 MBP가 99Tc 추출에 미치는 영향에 대

한 실험결과, 미조사 30%M TBP인 경우 99Tc 추출율이 7%에서 1x108 rad 조사 시킨 

30%M TBP에 대해선 99Tc 추출율이 44.1% 증가되었다. 따라서 TBP 방사선 분해생

성물이 99Tc 추출에 미치는 영향이 절대적임을 알수 있었다. 그리고 TBP 방사선 분해

생성물인 DBP와 용매추출시 항상 문제가 된다고 알려진 4가지 원소(Zr, Fe, Y, Mo)

에 대해서 Metal - 2M HNO3 - (30% TBP + DBP)/NDD 추출계에서 구한 결

과로부터 Zr, Fe, Y의 crud 형성조건에 대해 고찰하였다. 이 경우에 TBP가 crud 

형성을 완화시켜주는 변형제(modifier)로 작용함을 알 수 있었다. 
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Fig. 1 Photography of crud formation phenomena test for Zr, Fe and Y  
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Fig. 2.  Extraction yield of 99Tc with 30% TBP 
            /NDD as a function of nitric acid.
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Fig. 3.  Extraction yield of 99Tc with 30% TBP
     /NDD as a function  of DBP concentration

Absorbed dose, rad

106 107 108 109

E
xt

ra
ct

io
n 

yi
el

d,
 %

20

22

24

26

28

30

Fig. 4.  Radiation effect on  99Tc extraction
 with irradiated 30% TBP/NDD at 2M HNO3
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Fig. 5.  Effect of TBP concentration in 0.1M DBP
         /NDD on the extraction of  99Tc at 2M HNO3



    Table 1.   Fe - (30% TBP +DBP)/NDD - 2M HNO3 System

         

              [HDBP]org   

              

0.09 x o o o o o o o o o o o o o o o o o o o

0.08 x x o o o o o o o o o o o o o o o o o o

0.07 x x o o o o o o o o o o o o o o o o o o

0.06 x x x o o o o o o o o o o o o o o o o o

0.05 x x x x o o o o o o o o o o o o o o o o

0.04 x x x x x x o o o o o o o o o o o o o o

0.03 x x x x x x x x x x o o o o o o o o o o

0.02 x x x x x x x x x x x x x x x x o o o o

0.01 x x x x x x x x x x x x x x x x x x x x

0.005 x x x x x x x x x x x x x x x x x x x x

 0.1 0.2  0.3 0.4  0.5 0.6  0.7 0.8 0.9 1.0  1.1  1.2 1.3  1.4  1.5 1.6 1.7  1.8  1.9  2.0          

                                                                     [Fe]aq (10
-2 M) 

 

                     Crud 생성  영역  :   O 표 영역    

                     Crud 비생성 영역 :  X 표 영역



    Table 2.  Fe - DBP/NDD - 2M HNO3 System

             

             [HDBP]org    

             

0.09 o o o o o o o o o o o o o o o o o o o o

0.08 o o o o o o o o o o o o o o o o o o o o

0.07 o o o o o o o o o o o o o o o o o o o o

0.06 o o o o o o o o o o o o o o o o o o o o

0.05 o o o o o o o o o o o o o o o o o o o o

0.04 x o o o o o o o o o o o o o o o o o o o

0.03 x o o o o o o o o o o o o o o o o o o o

0.02 x o o o o o o o o o o o o o o o o o o o

0.01 x o o o o o o o o o o o o o o o o o o o

0.005

x x o o o o o o o o o o o o o o o o o o

 0.1 0.2  0.3 0.4  0.5 0.6  0.7 0.8 0.9 1.0  1.1  1.2 1.3  1.4  1.5 1.6 1.7  1.8  1.9  2.0           

                                                            [Fe]aq (10
-2 M) 

Crud 생성  영역  :   O 표 영역    

Crud 비생성 영역 :  X 표 영역

                 

  



   Table 3.  Zr - (30% TBP +DBP)/NDD - 2M HNO3 System

               [HDBP]org                 slope = 11.25                                  

              

0.09 x x x x x x x x x o o o o o o o o o o o

0.08 x x x x x x x x o o o o o o o o o o o o

0.07 x x x x x x x o o o o o o o o o o o o o

0.06 x x x x x x o o o o o o o o o o o o o o

0.05 x x x x x o o o o o o o o o o o o o o o

0.04 x x x x o o o o o o o o o o o o o o o o

0.03 x x x o o o o o o o o o o o o o o o o o

0.02 x x o o o o o o o o o o o o o o o o o o

0.01 x o o o o o o o o o o o o x x x x x x x

0.005

       

x x x x x x x x x x x x x x x x x x x x

 0.1  0.2  0.3  0.4  0.5  0.6  0.7  0.8 0.9  1.0  1.1  1.2 1.3   1.4  1.5 1.6  1.7   1.8  1.9  2.0  

                                   slope = 0.5                     [Zr]aq (10
-2 M)  

Crud 생성  영역  :   O 표 영역    0.5 < HDBP/Zr < 11.25

Crud 비생성 영역 :  X 표 영역

                

             



                 

    Table 4.  Y - (30% TBP +DBP)/NDD - 2M HNO3 System

                  

                [HDBP]org  

                   

0.09 x x x x x x x x x x x x x x x x o o o o

0.08 x x x x x x x x x x x x x x x x o o o o

0.07 x x x x x x x x x x x x x x x x o o o o

0.06 x x x x x x x x x x x x x x x x x o o o

0.05 x x x x x x x x x x x x x x x x x x x o

0.04 x x x x x x x x x x x x x x x x x x x x

0.03 x x x x x x x x x x x x x x x x x x x x

0.02 x x x x x x x x x x x x x x x x x x x x

0.01 x x x x x x x x x x x x x x x x x x x x

0.005 x x x x x x x x x x x x x x x x x x x x

 0.1  0.2  0.3  0.4  0.5  0.6  0.7 0.8  0.9 1.0   1.1  1.2  1.3  1.4  1.5  1.6 1.7   1.8  1.9  2.0  

                                                                     [Y]aq (10
-2 M) 

  

                      Crud 생성   영역 :  O 표 영역   

                      Crud 비생성 영역 :  X 표 영역



    Table 5.  Y - DBP/NDD - 2M HNO3 System

             

                  [HDBP]org 

               

0.09 x x x o o o o o o o o o o o o o o o o o

0.08 x x x o o o o o o o o o o o o o o o o o

0.07 x x x o o o o o o o o o o o o o o o o o

0.06 x x x o o o o o o o o o o o o o o o o o

0.05 x x x x o o o o o o o o o o o o o o o o

0.04 x x x x x x o o o o o o o o o o o o o o

0.03 x x x x x x x x x x o o o o o o o o o o

0.02 x x x x x x x x x x x x x x x x o o o o

0.01 x x x x x x x x x x x x x x x x x x x x

0.005 x x x x x x x x x x x x x x x x x x x x

 0.1  0.2  0.3  0.4  0.5  0.6  0.7 0.8  0.9 1.0   1.1  1.2  1.3  1.4  1.5  1.6  1.7  1.8  1.9   2.0  

                                                                      [Y]aq (10
-2 M) 

                      Crud 생성  영역 :  O 표 영역    

                      Crud 비생성 영역 :  X 표 영역
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