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요 약 

 

자연계에 0.2% 존재하는 O-18 산소안정동위원소가 95% 이상 농축된 물은 사이클로트론에서 

반감기가 1시간 50분인 β선 방출 방사성 동위원소인 F-18의 생산표적으로 쓰인다. F-18은 양전

자방출 단층촬영기(PET: Positron Emission Tomography)에서 진단을 위해 환자가 섭취하는 시약

인 18F-FDG 제조에 필요하다. O-18은 현재 NO(nitric Oxide)를 이용한 저온증류법과 물을 이용한 

분별증류법으로 생산되고 있지만 생산국가가 미국, 러시아, 및 이스라엘 밖에 없으며 기술이전 또

한 매우 제한적인 분야이다. 따라서, 국내 의료 및 산업계는 독립적으로 O-18을 공급할 수 있는 

경제적인 O-18 분리기술의 개발을 요구하고 있다. 우리는 차세대 산소동위원소 분리공정의 하나

로 제안되고 있는 분리막확산법(Membrane Diffusion)의 기초연구로 H2
16O과 H2

18O의 온도 및 압

력에 따른 PTFE 소수성 분리막의 투과 특성을 측정하고 다이오드 레이저 흡수분광법을 이용하여 

6‰의 정밀도로 산소동위원소의 분리도를 측정하였다.  

 

Abstract 

 

O-18 stable isotope is used as a target in cyclotron for the production of β-emitter F-18 

whose half-life is about 1 hour 50 minutes. F-18 is used for the composition of labeled 

compound 18F-FDG which is injected to the patients prior to PET(Positron Emission 

Tomography) scan. Currently, O-18 is produced by the cold distillation of NO and fractional 

distillation of water only in the US, Russia, and Israel. Since the oxygen isotope production 

processes are costly and also limited for technology transfer, R&D for more efficient and 

independent O-18 production process has been claimed by the medical industry during the 

last several years. For the development of the advanced O-18 separation process, we 

experimented the permeation characteristics of the hydrophobic PTFE membrane dependent 

on the water temperature and pressure. Also, degree of O-17 and O-18 isotope separation was 

measured by diode laser absorption spectroscopy with 6‰ accuracy.                 



1. 서 론 

 

산소동위원소는 자연계에 99.76%의 O-16, 0.04%의 O-17, 및 0.2%의 O-18로 이루어져 있

다. 이들 중 O-18이 95% 이상 포함된 물은 사이클로트론(양성자가속기)에서 양전자방출 단층촬

영기(PET: Positron Emission Tomography)용 진단시약인 18F-FDG의 재료인 F-18의 생산 표적으

로 사용된다. F-18은 반감기가 1시간 50분 정도이며 베타선을 방출하는 방사성 동위원소이다. 

PET는 종양진단에 있어서 CT나 MRI에 비해 탁월한 진단 성능을 보이고 있으며 따라서 PET의 사

용이 급격히 증가해 가고 있다. 그러나 PET 진단은 의료보험 혜택이 되지 않고 비용 또한 일회진

료에 백만원 정도의 고가여서 사용률이 예상처럼 빠르게 증가해가고 있지 않은 실정이다. PET 진

료가 이렇게 비싼 이유는 여러 가지가 있겠지만 그 중 가장 중요한 요인 중 하나는 값비싼 방사

성 시약에 있으며 현재 O-18이 95% 이상 농축된 물의 가격은 대략 220,000 원/g 정도로 알려

져 있다. 농축물은 NO를 이용한 저온 증류법과 물을 이용한 분별 증류법으로 미국, 러시아, 및 

이스라엘에서 독점적으로 생산하고 있다. 그러나 이러한 산소동위원소 농축기술은 기술이전에 매

우 민감하며 국내의 경우 기술 축적이 전무한 상태이다. O-18 농축물의 가격은 수요와 공급 법칙

에 따라 변동이 있지만 생산 공정의 물리적 한계로 지금의 가격보다 더 이상 내려갈 수는 없으며 

수요에 탄력적으로 대응하는데 어려움이 있다. 이러한 이유로 국내에서는 독립적으로 O-18을 공

급할 수 있는 경제적인 산소동위원소 생산 기술의 개발이 의료 및 산업계로부터 수 년전부터 요

구되어 왔다.  

막의 물질 분리특성은 이미 100여 년 전부터 알려져 왔지만 분리공정으로 산업에 적용된 것

은 1940년 대 초 우라늄 농축에 사용된 것이 시초이다. 이후 막분리는 60 년대에 이르러 해수의 

염분제거를 위한 역삼투 공정을 비롯하여 70 년대 부터는 본격적으로 기체 및 액체 혼합물의 분

리공정이 개발되어 왔다. 오늘날에는 분리막의 산업적 응용이 활발하게 진행되어 정수, 공기청정 

및 폐수처리 등 우리 일상생활에 밀접하게 연결되어 적용영역을 넓혀가고 있다. 막과 물을 이용한 

산소동위원소 분리기술은 90년대 초반 폴란드의 A. G. Chmielewski와 미국의 W. Alexander van 

Hook에 의해서 개발된 이후로 현재까지 실용화 연구가 지속되고 있다.1 친수 및 소수성 분리막을 

이용한 막 상단부의 더운물(~ 50 oC)의 투과특성과 산소동위원소 분리특성이 증명되었고2,3 소수

성 분리막을 이용한 기초적인 분리단(Separation Stage) 관련 연구를 4 units의 막반응기를 직렬 

연결한 Cascade가 실험되었다.
4
 이들 실험 결과는 기존의 산소 동위원소 분리공정 중 하나인 물

의 분별증류법 분리계수 α = 1.003보다 큰 α = 1.01 이상을 보여 주고있다. 그러나 발표된 연구

들은 막 상단부 물의 온도에 대한 물의 투과 및 동위원소 분리특성이 결여 되어 있으며, 또한 분

리막의 기공에 처음부터 채워져 있는 공기의 영향으로 인한 분리도 변화연구가 결여되어 있다. 또

한 Chmielewski et. al.의 연구는1 막 하단부에 차가운 물을 순환하여 막의 위아래면에 온도차를 

주었지만 이 경우 물을 저온(15 oC ~ 20 oC)으로 유지하는데 많은 에너지 소모가 있어 공정의 단

점으로 지적되고 있다. 우리는 막 하단부 차가운 물의 순환을 배제한 상태에서 공정의 에너지 소

모를 최소화 하고 막 상단부 물의 온도에 따른 수증기의 투과 및 동위원소 분리특성을 측정하였

고 분리막 기공에 있는 공기의 영향을 적절한 실험 장치를 구성하여 동위원소 분리특성을 관찰하

였다. 막의 산소동위원소 분리특성은 투과된 수증기와 막 상단부에 순환하는 물의 동위원소 성분

비인 H2
18

O/H2
19

O의 변화를 측정하여 관찰하였다. 일반적으로 물의 산소동위원소의 성분비는 물



을 이산화탄소로 변환시킨 후 질량분석기를 이용하지만 본 연구에서는 물의 혼합진동인 ν1 + ν3 

(1.39 µm) 영역의 다이오드 레이저를 이용한 흡수분광 장치를 구성하였고 6‰의 정밀도로 측정할 

수 있었다.                      

 

2. 본 론 

 

가) 실험의 배경 

 

분리막 확산법을 이용한 물질의 분리는 막의 특성과 분리대상의 물질적 특성을 적절히 이용

하여 알맞은 소수성 또는 친수성 막의 선택과 막 반응장치의 구성을 필요로 한다. 산소동위원소 

막분리의 기본적인 개념은 물의 O-16, O-17 및 O-18 동위원소 질량 차이로 인한 평형 증기압 

차이를 이용하여 막의 기공을 통과하는 질량이 다른 수증기의 기체확산특성에 따라 차별된 투과

정도를 이용하는 것이다. 분리막 윗면으로 주변의 온도보다 높은 더운물이 흐르면 막의 표면에 수

증기가 형성되어 막의 기공을 통하여 수증기가 투과하는데 막을 투과하는 수증기에는 가벼운 산

소동위원소(O-16)의 성분비가 투과하지 않고 막의 윗면을 지나가는 물에서의 성분비 보다 높아지

게 된다. 따라서 막의 윗면을 흐르는 더운물에는 무거운 O-18 동위원소의 농도가 높아지게 되는 

것이다. 막을 이용한 서로 다른 물질의 분리를 이해하기 위해서는 물질의 막 투과 현상을 이해하

여야 하는데 유체 입자의 Mean Free Path(λ)가 막기공의 지름보다 클때와 작을 때의 두 가지 경

우로 나누어 생각할 수 있으며 λ는 다음과 같이 정의된다.5  
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여기서 k (= 1.38 x 10-23 J/K)는 Boltzman 상수, d는 충돌지름(Collision Diameter)으로 (물의 경우 ~ 4.3 

� ), T는 물의 온도, P는 수증기의 압력을 의미한다. 물의 온도가 313 K, 333 K, 그리고 363 K일때 

λ는 각각 0.72 µm, 0.28 µm , 그리고 0.087 µm 이다. 일반적으로 λ가 기공의 지름보다 크면 기체

의 흐름은 Knudsen Flow의 영향을 받고 λ가 기공의 지름보다 작으면 유체의 흐름은 Bulk Flow로 

간주할 수 있다. 우리의 경우, 사용한 막 기공의 지름이 0.2 µm로 수증기 입자의 λ와 비슷하여 

Flow Regime의 경계에 위치하고 있음을 알 수 있다. 기공 내 입자의 유체가 Bulk Flow, Knudsen 

Flow인 경우 유체의 투과속(Permeation Flux)은 각각 다음과 같이 표현된다.5 
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여기서, Bulk Flow의 경우에 υ는 유체의 속도로 υ = d2(Po-PL)/(32ηL)로 주어지며 d는 기공의 지



름, Po와 PL은 막의 각각 윗면과 아래 면의 수증기압, η는 유체의 점성도, L은 기공의 길이를 나타

낸다. ε는 Porosity로 막의 표면에서 기공이 차지하는 비율을 나타내며 ε = nπd2/4로 주어지며 n은 

단위면적당 기공의 수를 나타내며 ρ는 유체의 밀도 및 를 나타낸다. Knudsen Flow의 경우에 D는 

기체확산계수, χ는 기공의 굴곡도(Tortuosity), Kr은 제한인자로 기공의 크기 및 투과입자의 크기에 

의존하는 함수이며, co와 cL은 각각 막의 윗면과 아래 면의 물질의 농도를 나타낸다. 위 식에 의

하면 막을 통한 투과속은 막의 물질 특성인 기공의 크기와 수, 공정 조건인 기체확산계수, 막 상

하단부의 압력 및 농도차이에 따라 증가함을 알 수 있다. 0.2 µm 기공을 통과하는 수증기의 경우 

H2
18O과 H2

16O의 기체확산계수의 차이가 동위원소에 따른 물의 투과속을 결정하여 분리막 확산에 

따른 분리계수를 결정하게 되며 H2
18O과 H2

16O의 기체확산계수는 동위원소 질량에 의존하며 다음

과 같이 주어진다.6  
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αD는 기공에 불활성 기체(예: 공기, Mo)가 채워져 있는 Molecular Diffusion경우이고  αK는 공기가 

없는 상태에서 수증기만 투과하는 Knudsen Diffusion의 경우이다. 위 식에 따른 물의 O-16, O-

17과 O-18, H과 D의 동위원소 분리계수는 표-1에서 알 수 있듯이 기공에 공기가 없는 경우 분

리계수가 증가함을 알 수 있다. 

표-1. Molecular Diffusion과 Knudsen Diffusion경우의 동위원소 분리계수 

Diffusion Type H2O/HDO H2
17O/H2

16O H2
18O/H2

16O 

Knudsen Diffusion (αK) 1.0270 1.0274 1.0541 

Molecular Diffusion (αD) 1.0166 1.0198 1.0323 

 

 

나) 분리막 실험장치 및 실험방법 

 

그림-1에서 알 수 있듯이 실험의 기본적인 장치는 막반응기(Membrane Reactor), 항온 물 순

환장치, 및 투과되는 물의 수집장치로 이루어져 있다. 먼저 막분리기는 47mm 지름의 원형 막과 

막을 수압과 진공으로부터 지탱할 수 있도록 하는 같은 지름의 스테인리스 격자로 이루어졌고 진

공을 유지하기 위해 고무 O-링을 사용하였다. 막은 소수성 PTFE(Millipore FGLP)으로 기공의 형

태는 불규칙한 거미줄 형태이며 평균 기공의 지름은 0.2 µm이고 막의 두께는 160µm 정도이다. 

막의 아래면으로 투과되어지는 수증기는 스테인리스 깔때기를 통과하여 시료 저온트랩(차가운 물 

~ 5 oC)에 수거된다. 항온 물을 순환시키기 위하여 온도조절이 가능한 에틸렌 글리콜 매체에 물 

플라스크를 담가 실험 조건에 따라 적정한 온도를 유지하였고 연동(페리스탈틱)펌프를 이용하여 

더운물을 순환시켰다. 투과속을 측정하기 위하여 42 oC ~ 44 oC 의 물을 유속을 달리하여 각각 7

시간 이상 순환시키면서 투과된 수증기를 수집하여 마이크로 저울로 무게를 측정하였다. 또한 막



의 기공에 존재하는 공기가 수증기의 기공내 확산 및 투과에 영향을 주는지 확인하기 위하여 물

의 온도를 38 oC, 53 oC 및 68 oC로 변화를 주어가며 진공펌프가 없는 경우와 진공펌프를 설치한 

경우로 나누어 실행했다. 물의 온도는 반응기의 주입구와 출입구의 온도센서를 이용하여 측정하였

고 이 경우 물의 유속은 160 ml/min 으로 고정하였다. 투과되지 않은 순환된 물과 투과되어 수거

된 물의 O-18/O-16와 O-17/O-16 산소동위원소 성분비는 다이오드 레이저 흡수분광법으로 분

석하여 각기 실험 조건에 따른 산소동위원소의 분리도를 측정하였다. 실험 분리계수는 다음과 같

이 정의되고 여기서 x는 목표한 동위원소의 성분비를 의미한다.7 
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그림-1. 분리막을 이용한 산소동위원소 실험 장치도 



다) 실험결과 

 

소수성 막의 수증기 투과특성 측정실험은 더운물의 온도를 42 oC ~ 44 oC로 유지하고 유속은 

50, 100, 130 및 160 mL/min에서 각각 7 ~ 8시간 동안 투과된 수증기를 수집하였다. 수집된 물

은 마이크로 저울을 이용하여 소수점 둘째자리까지 측정되었다. 사용된 PTFE 막의 유효지름은 

40 mm이고 투과 유효면적은 12.56 cm2 이며 수증기 투과속은 0.5 mL/hr m2 에서 0.8 mL/hr m2 

까지 측정되었다. 수증기의 투과속은  유속의 증가에따라 증가함을 알 수 있는데 이는 식(1)에서 

알 수 있듯이 막의 위아래면의 압력차이가 유속에 따라 증가하기 때문에 투과속이 증가해감을 알 

수 있다. 그림-2는 더운물의 유속에 따른 수증기의 투과속을 보여주고 있다. 
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그림-2. 물의 유속에 따른 막의 수증기 투과속 측정 

 

막기공의 공기가 수증기의 투과특성에 미치는 영향을 관찰하기 위하여 그림-1의 실험장치도

에서 먼저 진공펌프를 제거한 후 실험하여 기공내 공기의 압력이 대기압 정도로 유지된 상태에서 

실험하였다. 더운물의 유속은 160 mL/min으로 고정하였고 더운물의 온도는 38 
o
C, 52 

o
C 및 66 

o
C으로 변화를 주어가며 투과된 수증기를 수집한 후 그림-3과 같은 레이저 분광장치를 이용하여 

O-17과 O-18 동위원소의 성분비를 분석하였는데 수집된 물은 분석장치의 진공 시료셀에 주사기

로 직접 주입하여 기체 상태의 물분자를 분석하였다. 온도에 따른 수증기의 투과속은 동일한 시간

에 수집된 수증기의 양을 비교할 때 온도가 증가함에 따라 증가해 감을 눈으로 확인할 수 있었다. 

이는 수증기의 평형 증기압이 온도가 상승함에 따라 증가하는 온도와 평형증기압 곡선을 통하여 

확인할 수 있다.
8 
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그림-3. 산소동위원소 성분비 분석을 위한 다이오드 레이저 흡수분광 장치도   

 

O-18과 O-17 산소동위원소 분리도는 식(5)에 의하여 막 상단부의 더운물과 하단부로 투과

된 수증기의 H2
18O/H2

16O과 H2
17O/H2

16O 비로 정의되었고 동위원소 분리도는 측정결과 식 (4)로 

예상할 수 있듯이 물의 온도가 38 oC, 52 oC 및 66 oC에서 O-18의 경우 각각 4.6‰, 7.2‰ 및 

7.7‰ (α = 1.0077), O-17의 경우 1.1‰, 2.3‰ 및 2.8‰ (α = 1.0028) 정도로 온도에 따라 분리

도가 증가함을 알 수 있다. 그러나 그림-4에서 알 수 있듯이 높은 온도에서의 동위원소 분리도 

차이는 낮은 온도와 비교하여 적음을 알 수 있다.  
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그림-4. 물의 온도에 따른 소수성 PTFE 막의 O-17 및 O-18 동위원소 성분비 분석 



또한 기체확산이 막 기공내 공기의 영향이 없는 경우와 비교하기 위하여 유속 160 mL/min과 

더운물 52 oC에서 그림-1과 같이 진공펌프를 설치하여 막의 기공내에 있는 공기를 제거하고 수증

기의 기공내 확산 및 막 투과에 대한 공기의 영향을 최소화 하였다. 막기공에 공기가 없다고 예상

되는 경우 분리계수는 10.2‰ (α = 1.01)로 공기가 있는 경우와 비교하여 높은 분리도를 그림-5

와 같이 보여주고 있다. 
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그림-5. 막의 기공에 존재하는 공기의 영향이 있는 경우와 없는 경우의 동위원소 분리특성비교 

 

3. 결 론 

 

본 연구를 통하여 우리는 소수성 PTFE 막의 더운물에 대한 수증기 투과특성과 수증기 입자

의 질량에 따른 차별된 투과속(Permeation Flux)을 이용한 산소동위원소의 분리특성을 측정하였다. 

더운물의 막 투과속은 물의 유속이 증가함에 따라 증가함을 알 수 있고 이는 분리공정의 효율성

을 높일 수 있는 장점으로 적용될 수 있다. 왜냐하면 막을 투과하는 수증기는 O-18이 저감된 

Tail이기 때문에 이는 분리공정을 위한 Cascade구성시 막 반응기의 수를 줄여 전체 공정의 규모

를 줄일 수 있기 때문이다. 물의 온도에 따른 산소 동위원소의 분리도 증가 및 막 기공내의 공기 

제거로 인한 산소동위원소 분리도 증가 또한 관찰되었다. 그러나 이는 물의 온도를 일정한 수준에

서 유지하여야 하며 또한 공기를 제거하기 위하여 진공펌프를 사용하여야 하는 등 공정의 에너지 

소비와 관계하므로 물의 온도와 산소동위원소 분리도의 관계 및 막 하단부의 압력을 적절하게 조

절하는 것은 전체 분리공정의 에너지 효율을 결정하는 매우 중요한 요인이다. 따라서 막확산을 이

용한 산소동위원소 분리공정의 개발을 위해서는 Cascade의 효율적인 설계와 더불어 온도, 압력, 

분리도, 및 Tail과 Production rate 등 적절한 공정의 조건을 찾는 연구가 진행되어야 한다. 
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