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요 약：BOMARC 미사일 발사 주변에서 채취한 토양에 하여 입자크기에 따른 Pu Am 방

사능 분석 동 원소를 측정하 다. BOMARC 토양에서의 Pu와 Am 방사능 농도는 핵실험에

의해 생성된 방사능 낙진 보다 매우 높았으며, 입자크기가 증가함에 따라 감소하는 경향을

보여주었다. BOMARC 토양에서 측정한 Pu-238 / Pu-239, 240, Pu-241 / Pu-239, 240 Am-241 /

Pu-239, 240 방사능비는 핵실험에 의해 생성된 방사능 낙진에 한 방사능 농도비 보다 약간 낮

은값을 나타내었다. ICP-MS로 측정한 Pu-240 / Pu-239 질량비는 북반구 기권 핵실험 체르노

빌 원 사고에 의한 질량비보다 매우 낮은 값을 나타내었고, Greenland Thule 지역에서 핵무기를

탑재한 B52 비행기 사고로 방출된 핵무기에 한 질량비와 비슷한 값을 나타내었다. BOMARC

토양에서 측정된 Pu Am 동 원소들의 방사능비 질량비로부터 BOMARC 토양에 오염된 Pu

는 핵무기용 Pu로부터 생성되었다고 단된다.

Abstract：Soil samples collected from around the BOMARC Missile Site were measured for their

activity concentrations and isotopic ratios of Pu and Am isotopes with particle sizes. The activity

concentrations of Pu and Am in the BOMARC soil were remarkably higher than the fallout levels, and

the activities decreased nearly exponentially with an increasing particle size of the soil due to a

decreasing surface area. The activity ratios of Pu-238 / Pu-239, 240, Pu-241 / Pu-239, 240 and Am-241

/ Pu-239, 240 observed in the BOMARC soil were much lower than those attributed to the nuclear

reprocess plants and the Chernobyl fallout. Also, the atomic ratio of Pu-240 / Pu-239 in the BOMARC

soil was remarkably lower than the fallout value influenced by the nuclear weapons testing and the

Chernobyl accident. The atomic ratio of Pu-240 / Pu-239 was so close to the value of the weapons grade
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Pu released from the crash of a B52 plane in the Thule of the Greenland, such that the Pu isotopes

detected in the BOMARC soil could have originated from the weapons grade plutonium.

Key words : Pu and Am isotopes, Soil sample, Activity concentration ratio, Atomic ratio

1. 서 론

악티나이드 원소들에 한 방사능비, 를 들면,

Pu-238 / Pu-239, 240, Pu-241 / Pu-239, 240 Am-241 /

Pu-239, 240 방사능비는 생성기원과 악티나이드가 환경

으로 유입된 시 에 따라 방사능 비율이 다르다. Pu-238

/ Pu-239, 240 방사능비는 핵연료 재처리 공장에서는

0.28, 핵실험에 의한 방사성 낙진의 경우 0.026, 핵무기

용 루토늄의 경우 0.020 수치로 보고되었다.
1
Pu-241 /

Pu-239, 240 방사능비의 경우 생성시 을 기 으로 핵연

료 재처리 공장에서 평균치는 30, 핵실험에 의한 방사성

낙진의 경우 13, 핵무기용 루토늄의 경우 5란 평균치

가 보고되었다.
1

Pu-239와 Pu-240 동 원소들는 방출에 지가 비슷하

여 고 인 알 분 기법으로는 Pu-240 / Pu-239 방사

능비 측정이 불가능하다. 따라서 방사능 측정 신에 질

량분석기 (TIMS, ICP-MS)를 사용하여 Pu-240 / Pu-239

질량비를 구하는데, 기권 핵실험 핵사고 유형에 의

존하여 그 비율이 변한다. 핵실험에 의한 방사성 낙진의

경우에 Pu-240 / Pu-239 질량비는 0.17 - 0.25 범 값을

보 고, 체르노빌 주변지역의 경우 0.56, Kyshtym 주변

지역의 경우 0.028이란 수치가 보고되었다.
2
한 핵무

기에 사용된 Pu의 경우 핵폭탄 설계 폭발 수율에 의

해서 Pu-240 / Pu-239 질량비가 결정되어서 마샬제도 부

근에서 핵실험에 의해 생성된 Pu-240 / Pu-239 질량비는

0.21 - 0.36 범 값을 보이나
3
, 네바다 핵실험 부근의 경

우 0.035 - 0.050 범 내의 값을 나타내었다.
4
따라서 악

티나이드에 한 방사능비 (Pu-238 / Pu-239, 240, Pu-241

/ Pu-239, 240, Am-241 / Pu-239, 240) 질량비 (Pu-240

/ Pu-239)는 핵실험 원자력시설 사고 유형에 따라 매

우 다른 값을 보여서 환경시료에서 Pu에 한 방사능비

질량비를 결정하는 것은 환경 Pu의 기원 거동

을 악하는데 매우 요한 역활을 한다.

본 연구는 미국 뉴져지 공군기지인 BOMARC (Boeing

Michigan Aeronautical Research Center) 미사일 발사

주변에서 채취한 토양을 구입하여 토양입자 크기별로

분리한 후, 방사 화학 분리기법을 이용하여 루토늄

아메리슘 동 원소들을 각각 순수 분리하 다. 순수

분리된 시료에 하여 알 분 기 액체 섬 계수기

를 사용하여 루토늄 아메리슘 동 원소를 정량하

고 방사능 비율을 결정하 다. 한 고분해능 ICP-MS

를 사용하여 Pu-240 / Pu-239 질량비를 측정하여 Pu의

기원을 악하 다.

2. 실험방법

2.1. 시약

Pu 분석 회수율을 보정하기 해 Pu-242 (SRM

4334, NIST, USA) 추 자를 사용하 고 Am 분석에는

Am-243 (SRM 4332, NIST, USA) 추 자를 사용하 다.

Pu 순수분리를 해 음이온 교환수지 (Dowex 1 × 8,

100 - 200 mesh)를 사용하 고, Am 순수분리에는 TRU

Spec 수지 (Eichrom)를 사용하 다. Pu 산화수 조 에

사용한 Na2SO3 NaNO2 산화제는 GR (Merck,

Germany) 시약을 사용하 다. 한 방사능 분석에 사용

한 질산, 염산 불산 등도 GR 을 사용하 다.

2.2. 토양시료 채취

BOMARC 미사일 기지 주변 토양시료 채취지 을

Fig. 1에 나타내었다. 1960년 BOMARC 미사일 발사

에서 화재가 발생하여 핵탄두가 부분 으로 녹았다. 화

재 진압과정에서 핵무기용 Pu (WGP, Weapon Grade

Plutonium) 일부분이 인근 지역으로 방출되었다. 이 화

재로 인해 미공군에서는 BOMARC 미사일 기지를 2000

년까지 폐쇄하 으며 2000년에 이 지역에 해서 재염

계획이 설립되어 2001년에 표층토 (0 - 5 cm)를 토양 채

취기로 채취하 다.
5
BOMARC 토양의 물리화학 성

질을 Table 1에 나타내었다.

2.3. 입자크기 분석

BOMARC 미사일 기지 주변 토양시료에 하여 체

를 사용하여 입자크기별로 토양시료를 구별하여 그 결



이명호
★
․송병철․박 재․김원호

Analytical Science & Technology

516

Fig. 1. Sampling site.

Table 1. Characteristics of the BOMARC soil

Organic carbon 1.89 ± 0.02%

pH 8.20 ± 0.1

Silt & clay ( < 53 μm ) 2.54%

Sand ( > 53 μm ) 97.46%

<600  

600-425

425-350

350-250

250-147

147-75

75-53

>53

0 10 20 30 40 50

% of total soil

S
iz

e
 f

ra
c
ti
o

n
, 
m

m

Fig. 2. Particle size distribution of the BOMARC soil.

과를 Fig. 2에 나타내었다. BOMARC 토양 입자 약

60%가 250 - 147 μm 와 350 - 250 μm 입자크기에 분

포하 다.

2.4. 방사능 분석

500 ℃로 회화시킨 토양시료 2 g을 테 론 비이커로

옮기고 Pu-242 Am-243 추 자를 가한 후 65% 질산

100 mL HF 10 mL를 가해 토양시료를 분해시켰다

(두번 반복). 잔유물을 8 M 질산 100 mL을 사용하여 hot

plate 에서 2시간 이상 교반 한 후, 5시간 이상 방치한

다음 상등액을 membrane filter (0.2 μm)로 여과하 다.

Pu Am 성분 등이 추출된 질산수용액에 하여

Pu 산화가를 +4로 고정시키기 해 Na2SO3 2 g

NaNO2 1 g를 첨가한 후 80 ℃ 정도에서 2 - 3분간 가열

하 다. Pu Am 방사능 분석 차를 Fig. 3에 나타

내었다. 음이온 교환수지 (Dowex 1 × 8, 100 - 200 mesh,

NO3
-
form, 내경; 1 cm, 높이; 8 cm)를 사용하여 Pu 동

원소를 컬럼에 흡착시켰다. Pu가 흡착된 컬럼을 8 M

질산 100 mL로 세정한후 여액과 세정액은 Am 분석에

사용하 다. 9 M 염산 250 mL을 사용하여 컬럼을 세

정하여 Th를 제거한 후, 음이온 교환컬럼에 흡착된 Pu

성분을 0.36 M HCl/0.01 M HF 20 mL를 사용하여 Pu

동 원소만을 추출하 다.

음이온 교환수지를 통과한 여액과 세정액을 증발건

고한 후 잔유물을 2 M 질산 20 mL를 사용하여 녹

다. 1 M NH4SCN을 한방울 정도 시료용액에 첨가한

후 용액이 빨간색을 나타내면 300 mg ascorbic acid를

첨가하여 Fe(III)으로 환원시켜 TRU-Spec 컬럼 사용시

철 향을 최소화 시켰다. TRU-Spec 컬럼 (bed volume;

1.3 mL, column length; 2.6 cm)에 2 M 질산 20 mL를

Ashed sample (242Pu, 243Am) 

- Decomposited sample with HNO3

- Anion exchange column (Dowex, NO3
- form)

Pu, U, Am fractionsPu, U, Am fractions

Pu fractionPu fraction a-spectrometrya-spectrometry

U, Am fraction  U, Am fraction  

TRU-SpecTRU-Spec

a-spectrometryAm fraction a-spectrometrya-spectrometryAm fractionAm fraction

- 4  M HCl

Fig. 3. Flow chart for separation of Pu and Am in the

soil sample.
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Table 2. Activity concentrations of Pu and Am isotopes in the BOMARC soil

Particle size

(μm)

239, 240
Pu

(Bq/g)

238
Pu

(Bq/g)

241
Pu

(Bq/g)

241
Am

(Bq/g)

75 - 47 6.34 ± 0.42 0.110 ± 0.008 15.28 ± 0.98 1.08 ± 0.17

147 - 250 2.23 ± 0.30 0.049 ± 0.006 4.50 ± 0.62 0.40 ± 0.07

250 - 350 1.46 ± 0.08 0.038 ± 0.002 2.54 ± 0.39 0.22 ± 0.03

350 - 425 0.67 ± 0.07 0.022 ± 0.003 0.92 ± 0.12 0.16 ± 0.01

425 - 600 0.42 ± 0.05 0.010 ± 0.001 0.67 ± 0.10 0.09 ± 0.01

통과하 다. 시료용액을 미리 2 M 질산을 통과시킨

TRU-Spec 컬럼에 통과하여 Am 성분을 흡착 시킨 후 2

M 질산 20 mL을 사용하여 컬럼을 세정하 다. 9 M

HCl 4 mL를 컬럼에 통과하여 토륨 성분을 제거한 후

4 M HCl 15 mL를 사용하여 Am 성분을 추출하 다.

2.5. 방사능 질량비 측정

순수분리된 Pu Am 성분을 기 착한 후 알 스

펙트로메타 (EG & G, Ortec)로 Pu Am 동 원소들을

정량하 다.
6
베타선 방출핵종인 Pu-241은 액체섬 계수

기 (Tricarb 2770, Packard)로 측정하 고
7
, Pu-240 /

Pu-239 질량비는 고분해능 ICP-MS (AXIOM, VG

Elemental Ltd.)로 측정하 다.

3. 결과 고찰

3.1. Pu Am 동 원소에 한 방사능 농도

입자크기에 해 루토늄 아메리슘 동 원소의

방사능 농도를 Table 2에 나타내었다. 작은 입자 (75 - 47

μm)에 한 루토늄 아메리슘 방사능 농도는 과거

핵실험에 의해 지구 으로 오염된 방사능 낙진에

한 방사능
4
보다 약 만배정도 높은 이다. 입자

크기는 인공방사성 핵종인 루토늄등의 환경 분포에

가장 큰 향을 주는 인자 의 하나이다. 루토늄

아메리슘과 같은 인공방사성 핵종의 방사능 농도는 Fig.

4에 나타난 것처럼 입자크기가 증가함에 따라서 지수함

수로 감쇄하 다. 이 원인은 입자크기가 증가함에 따라

상 으로 입자 표면 이 감소하여 로토늄 아메

리슘이 토양 표면에 코 형태로 흡착될 확률도 감소함

을 의미한다. 한 BOMARC 토양 ( 부분 모래 성분)에

서 측정된 유기물 함량 (1.89%)은 매우 어서 루토늄

아메리슘 방사능 분포에 큰 향을 주지 못했다.

Fig. 4. Activity concentrations of 239, 240Pu and 241Am

observed in various particle size fractions for the

BOMARC soil.

3.2. Pu Am 동 원소에 한 방사능비

루토늄과 아메리슘 동 원소들에 한 방사능 질

량비는 생성시 기원에 따라 그 비율이 다르기 때문

에 Pu와 Am 동 원소들의 방사능비와 질량비를 측정하

는 것은 환경 Pu의 거동 악에 요하다. BOMARC

토양에서 측정된 입자크기에 따른 Pu-238 / Pu-239, 240,

Pu-241 / Pu-239, 240 Am-241 / Pu-239, 240 방사능비

를 Table 3에 나타내었는데 입자크기변화에 따른 방사능

농도비와의 상 성은 발견되지 않았다.

Pu-238 / Pu-239, 240 방사능비는 0.018 - 0.033 범 의

값으로핵무기용 루토늄에서측정되는 Pu-238 / Pu-239,

240 방사능 농도비 평균값 (0.020)과 과거 핵실험에 의한

낙진에서 검출되는 수치 (0.026)에 유사한 값을 보 다.

그러나 1964년 동력원으로 사용된 Pu-238이 내장된 인공

성 (SNAP-9A)이 기권에서 폭발하여 Pu-238이 환경으

로 유입된 결과로 인해, 재 북반구에서 측정되어지는

방사성 낙진에 한 Pu-238 / Pu-239, 240 방사능 농도비
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Table 3. Activity ratios of Pu and Am isotopes in the

BOMARC soil

Particle size

(μm)

238Pu

/
239,240

Pu

241Pu

/
239,240

Pu

241Am

/
239,240

P

75 - 47 0.017 ± 0.002 2.41 ± 0.22 0.17 ± 0.029

147 - 250 0.022 ± 0.004 2.02 ± 0.39 0.18 ± 0.039

250 - 350 0.026 ± 0.002 1.74 ± 0.28 0.15 ± 0.022

350 - 425 0.033 ± 0.006 1.37 ± 0.23 0.24 ± 0.029

425 - 600 0.024 ± 0.004 1.60 ± 0.30 0.21 ± 0.035

평균값이 0.04임을4 고려하면, BOMARC 토양에서 검출

된 Pu의기원은 핵실험에 의한방사능낙진의 향이라고

보다는 핵무기용 Pu에서 생성되었다고 유추 할 수 있다.

Pu-241 / Pu-239, 240 방사능비는 2.87에서 3.52 범

의 값으로 측정되었으며 생성시 을 기 으로 산출한

방사능 농도비 (핵실험; 13, 핵무기용 Pu; 5) 보다 낮은

방사능비를 나타내었다. 그러나 Pu-241 / Pu-239, 240

방사능비의 경우 시간이 경과함에 따라 Pu-241 방사능

붕괴 (반감기 14.4 y)로 인해 방사능비는 감소하고 있다.

재 북반구에서 5,60년 핵실험에 의한 지구 방

사성 낙진의 향을 받은 Pu-241 / Pu-239, 240 방사능

비는 3 - 7의 범 의 값으로 보고되고 있으며
8
생성시

을 기 한 값인 13보다 상당히 감소되었음을 알 수 있

다. BOMARC 미사일에 사용된 Pu에 해서 Pu-241 /

Pu-239, 240 방사능 농도비는 사고 당시 (1960년도)에는

5 정도로 추정되나 40년 이상이 경과한 재의 방사능

농도비는 2 - 3 범 내 값으로 감소되었음을 측 할 수

있어 BOMARC 토양에서 측정된 Pu-241 / Pu-239, 240

방사능비는 형 인 핵무기용 Pu의 방사능 농도비와

일치함을 알수 있었다.

Pu-241 붕괴로 인해 생성된 Am-241 방사능 농도는

핵실험 당시 (1950-1960년 )에는 무시할 정도 으나 시

간이 경과함에 따라 Pu-241 방사능 농도 감소에 반비례

하여 그 딸핵종인 Am-241 방사능 농도는 증가하고 있

어 환경 Am-241 방사능 농도 측정은 환경감시 측면

에서 요한 핵종 의 하나이다. 방사평형식을 사용하

여 환경 Am-241 방사능 농도가 이론 으로 최 가

되는 시 을 계산하면 략 으로 2140년으로 산출되

며 그 시 에서 Am-241 / Pu-239, 240 방사능비는 0.42

로 구해진다.
9
BOMARC 토양에서 측정된 Am-241 /

Pu-239, 240 방사능비는 0.15에서 0.24 범 의 값으로,

기권 핵실험에 의한 형 인 방사능 농도비 (0.3 -

0.4) 보다 약간 낮은값을 보여 주었다.

3.3. Pu-240에 한 Pu-239 방사능비 질량비

BOMARC 토양 (입자크기; 75 - 47 μm)에 한 Pu-

240과 Pu-239 방사능 농도 측정은 알 스펙트로메타를

이용하 다. 방출에 지 (Pu-239; 5.1555 MeV, Pu-240;

5.1682 MeV)가 비슷한 Pu-240과 Pu-239는 일반 으로

이용되는 알 스펙트럼 로그램을 사용하면 피크 분리

가 어렵다. 따라서 피크분리 (peak deconvolution) 로그

램을 사용하여 Pu-239 피크 분리를 시도하 다. 원래 알

스펙트럼에 커 피 을 한 후, 피 스펙트럼 (Pu-239

+ Pu-240)에서 Pu-240 기여분을 감하면 Pu-239 농도가

구할수 있다. 그러나, Fig. 5에 나타난 것처럼, BOMARC

토양에서는 Pu-239 방사능 농도에 하여 상 으로

Pu-240 방사능 농도가 무 어서 신뢰성 있는 분리스

펙트럼 (deconvoluted spectrum) 얻기가 불가능하여 Pu-

239 방사능 농도에 한 Pu-240 방사능 농도를 구별할

수 없었다.

알 분 기 신에 고분해능 ICP-MS (multi-collector)

를 사용하면 Pu-239에 한 Pu-240 방사능비 신에 질

량비값을 구할 수 있다. 방사능비, 를 들면 Pu-241 /

Pu-239, 240 경우처럼 시간이 경과하면 방사능 붕괴로

인한 단반감기 핵종 농도 (Pu-241)가 감소하여 방사능

비율이 감소하는데 비해, 질량분석기를 사용하여 질량

비 측정의 경우에 Pu-241 Pu-239, 240 등의 질량변

화가 시간의 경과에 무시할 정도로 어서 시간의 경과

에 비교 무 한 일정한 값을 나타내는 장 이 있다.

Table 4는 ICP-MS를 사용하여 BOMARC 토양에 한

Pu-240 / Pu-239 질량비를 나타내었다. ICP-MS로 측정

된 Pu-240 / Pu-239 질량비는 0.0559에서 0.0594의 범

의 값으로 측정되었다. 이 값은 기권 핵실험에 의해

서 낙진 형태로 유입되었던 Pu-240 / Pu-239 질량비
2

(0.17 - 0.25)와 체르노빌 원 사고 사고 결과로 방출된

Pu-240 / Pu-239 질량비
10
(0.39 - 0.41) 보다 매우 낮은

값이다. 그러나 BOMARC 핵무기 제조시 사용된

Pu-240에 한 Pu-239 질량비인 0.059 수치
4
와 정확하

게 일치하 다. 핵무기 제조시 사용된 Pu-240 / Pu-239

질량비가 핵실험에 의한 방사성 낙진의 경우에 비해 낮

은 원인은 Pu-239 핵분열 반응에서 기인한다고 생각된

다. 즉 핵실험의 경우에는 부분의 Pu-239가 핵분열

반응에 이용되어서 핵실험 후에 Pu-239 존재비는 Pu-

240에 비해 상 으로 감소되었다고 생각된다. 한
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Fig. 5. Typical alpha spectrum of
239, 240

Pu in the

BOMARC soil.

Table 4. Atomic ratios of
240
Pu /

239
Pu in the BOMARC soil.

Particle size

(μm)

Atomic ratio

(
240
Pu /

239
Pu)

75 - 47 0.0567 ± 0.0009

147 - 250 0.0588 ± 0.0017

250 - 350 0.0571 ± 0.0014

350 - 425 0.0559 ± 0.0013

425 - 600 0.0594 ± 0.0010

체르노빌 원 주변에서 검출된 Pu는 핵연료 (Pu)

burn-up 시간이 증가함에 따라서 Pu-240 생성이 증가되

어 결과 으로 Pu-240 / Pu-239 질량비가 증가되었다고

보고되었다.10 따라서 BOMARC 토양에서 검출된 부

분의 Pu 동 원소들은 핵탄두를 만드는데 사용되었던

핵반응이 진행되지 않은 루토늄으로 단된다.

4. 결 론

Pu-238 / Pu-239, 240, Pu-241 / Pu-239, 240

Am-241 / Pu-239, 240 방사능비는 핵실험에 의한 방사

능 농도비 보다 약간 낮은값을 나타내었다. 한

Pu-240 / Pu-239 질량비도 핵실험에 의한 질량비보다

매우 낮은 값으로 핵무기용 Pu-240 / Pu-239의 질량비

와 일치하 다. 따라서 BOMARC 토양에서 검출되는

부분의 Pu Am 동 원소들의 기원은 기권 핵실

험에 의한 방사성 낙진의 향은 거의 받지 않고 핵무

기용 루토늄에서 생성되었다고 사료된다.
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