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요   약 

  기공형성제인 ADCA(0.5wt%)와 M3O8 (15와 25wt%)첨가 공정(밀링 전과 밀링 후)에 따

른 (U, Gd)O2[Gd; 4～8wt%] 펠렛의 소결 특성을 조사하였다. 기공형성제를 밀링 전보다는 

밀링 후에 첨가할 경우 조대한 기공이 많이 나타났으며 소결밀도의 감소의 감소폭이 크게 

나타났다. 그리고 ADCA가 M3O8 보다 소결특성에 미치는 영향이 크게 나타났다. 

Abstract

  The effects of addition process(after-milling or before-milling) of poreformer, 

ADCA(0.5wt%) and M3O8(15 and 25wt%) on the sintering characteristics of (U, Gd)O2 

[Gd; 4～8wt%] pellet were investigated. The addition effects of after-milling are larger 

than these of before-milling. The former has a larger pores in microstructre and the 

larger degree of decrease in sintered density than the latter. And the effect of ADCA is 

larger than that of M3O8 in the sintering characteristics of (U,Gd)O2 pellet.

1. 서 론

   산화 가돌리니움(Gd2O3)을 첨가한 UO2 소결체 즉, (U,Gd)O2 소결체는 가연성 독극물 핵

연료로 현재 가장 많이 사용되고 있으며[1], 핵연료의 고연소도․장주기 추세에 따라 그 첨



가량이 증대되고 있다. 또한 이에 따른 핵연료의 성능향상 및 자원 재활용을 위한 방법들이 

연구되고 있다. 핵연료의 소결밀도와 기공크기 및 그 분포는 원자로의 노내 거동 즉 고밀화 

및 부피팽창(swelling)에 크게 영향을 미치는 것으로 알려져 있다[2]. 일반적으로 소결체 제

조공정 중에서 소결밀도 및 기공크기를 조절하기 위하여 기공형성제를  첨가하고 있으며 또

한 자원재활용 측면에서 불량 스크랩을 회수하여 M3O8으로 제조하여 일정량 첨가하고 있

다. 

  순수 UO2의 경우에도 분말입자의 유동성을 향상시키기 위해 볼밀[3]과 같은 처리를 하지

만, (U,Gd)O2 펠렛 제조에서도 균질한 혼합을 향상시키기 위해 햄머밀[4]을 사용하거나 연

속형 아트리션 밀(CAM; Continuous Attrition Mill)[5-6]을 사용하여 제조한다

  본 실험에서는 ex-ADU UO2 분말에 가연성 독극물인 Gd2O3의 첨가함량을 변화시킨 (U, 

Gd)O2 [Gd ; 4～8wt%] 분말에 기공형성제를 첨가하여 첨가공정에 따른 소결밀도와 미세조

직의 변화를 조사하였다. 기공형성제로는 ADCA(Azodicarbon amide, C2H4N4O2)와 소결체 

scrap을 산화시킨 M3O8[여기서 M은 (U,Gd)를 의미한다]를 사용하였다. 또한 본 실험에 사

용된 (U,Gd)O2 소결체는 CAM을 사용하여 제조하였으며, 그림 1에 개략적인 제조공정을 도

시하였다.

2. 실험 방법

 1) 시료준비

  ex-ADU 천연 UO2 분말에 Gd2O3 분말, M3O8 분말 그리고 ADCA를 공정에 따라 각각 

그 첨가량을 달리 하여 소결체를 제조하였다. Gd2O3 분말은 4, 6, 8wt%, M3O8 분말은 15, 

25wt% 그리고 기공형성제는 0과 0.5wt%의 조건으로 첨가량을 변화시켰다. 이중에서 UO2 

분말, Gd2O3 분말 그리고 M3O8 분말은 모두 예비혼합시켰지만, ADCA는 시험조건에 따라 

예비혼합시 첨가하거나 밀링후에 첨가하였다. M3O8은 대기중에서 550℃, 4시간 소결체 

scrap을 산화시켜 제조하였다. 

  예비혼합은 Tubular mixer에서 1시간 하였다. 예비혼합된 분말은 연속형 아트리션 밀에서 

5회 연속 반복시키면서 분쇄시켰다. 균질혼합된 분말에 윤활제인 acrawax 를 0.3wt% 첨가

하여 30분간 Tubular mixer에서 혼합한 후, 유압프레스를 이용하여 성형하였다. 성형압력은 

150과 300MPa으로 하였으며, 제조된 성형체는 수소분위기하에서 1750℃, 4시간 소결하였다.

 2) 실험방법

   본 실험에 사용된 장치는 CAM(Continous Attirtion Mill)이다. CAM의 회전날개의 회전

수는 150rpm, 장입되는 볼은 직경이 8mm인 지르코니아볼이며, 볼 장입량은 70vol.%, 시료

의 양은 20vol.% 이다. 성형밀도는 기하학적 방법으로 그리고 소결밀도는 수침법으로 측정



하였다. 제조된 소결체의 결정립 크기는 Heyn의 intercept 방법으로 측정하였다. 

3. 결과 및 토의

 1) 밀링 전후에 각각 첨가한 ADCA가 소결특성에 미치는 영향

    그림 2에 (U, Gd)O2 분말에 기공형성제인 ADCA가 미치는 영향을 나타냈다. 또한 밀링

공정 전후의 공정에 ADCA를 첨가할 때 미치는 영향도 함께 나타내었다. 그림에서는 보는 

바와 같이 ADCA를 밀링 후에 0.5wt% 첨가한 (U, Gd)O2의 소결밀도는 ADCA를 첨가하지 

않은 것보다 Gd 함량에 관계없이 약 1.8%T.D. 감소하며 Gd 함량이 증가할수록 그 감소폭

은 작아진다. 한편 ADCA를 밀링 전에 첨가한 (U,Gd)O2-15wt%M3O8의 소결밀도는 ADCA

를 첨가하지 않은 것보다 약 0.8%T.D. 감소하였으며, Gd 함량이 증가할수록 (U,Gd)O2의 소

결밀도와 마찬가지로 소결밀도 감소의 폭은 작아지는 경향을 보였다. 이와 같이 Gd함량이 

작은 경우가 Gd 함량이 큰 경우에 비해 소결밀도 감소폭이 큰 원인은 기공형성제외에 다른 

원인들이 작용하는 것으로 사료된다.

 2) M3O8 첨가가 (U,Gd)O2의 소결밀도에 미치는 영향

   그림 3에 M3O8 첨가량 변화(15wt%와 25wt%)에 따른 (U,Gd)O2 펠렛의 소결밀도를 도시

하였다. 여기서는 밀링 전에 기공형성제인 ADCA를 0.5wt% 첨가하였다. M3O8 첨가량에 관

계없이 Gd 함량이 증가하면 소결밀도는 증가하는 경향을 보여준다. M3O8 첨가량이 증가하

면(15→25wt%) 소결밀도는 감소하는 경향을 보여준다. 그리고 성형압력이 증가할수록(150

→300MPa) 그 감소폭은 작은 것(150MPa에서 약 1.0%T.D., 300MPa에서 약 0.7%T.D.)으로 

나타났다. 

 3) 기공형성제의 첨가 방법에 따른 (U,Gd)O2 소결체의 미세구조 변화

   그림 4에 UO2-8wt%Gd2O8 분말을 밀링한 후 기공형성제를 0.5wt% 첨가한 것과 첨가하

지 않은 것, 그리고 UO2-8wt%Gd2O3-15wt%M3O8 분말에 기공형성제를 0.5wt% 첨가하여 

밀링시켜 제조한 소결체의 기공 사진을 나타낸 것이다. 그림 5는 그림 4의 기공사진으로부

터 기공크기를 측정하여 도시한 것으로, 그림에서 보는 바와 같이 밀링한 후에 기공형성제

를 첨가하는 경우 조대한 기공이 많이 나타남을 보여준다. 반면에 밀링 전에 기공형성제를 

첨가하면 밀링시에 기공형성제가 분쇄되어 미세한 기공의 분율이 증가하는 경향을 보여준

다. 한편 결정립 크기는 기공형성제 첨가 방법이나 M3O3 첨가량에 관계없이 거의 일정하였

으며 단지 Gd 함량에 따라 조금씩 증가하는 경향을 보여주었다(4wt% ; 7.5㎛, 6wt% ; 8.0

㎛ 그리고 8wt% ; 8,5㎛).



4. 결   론

    기공형성제인 ADCA와 M3O8 첨가에 따른 (U, Gd)O2[Gd; 4～8wt%] 펠렛의 소결 특성

과 미세구조를 조사하여 다음과 같은 결과를 얻었다. 

  1) 기공형성제의 첨가방법에 따라서 소결밀도와 기공 크기 분포는 달라졌다. 즉 밀링 후

에 기공형성제를 첨가한 것의 소결밀도는 밀링 전에 첨가하였을 때보다 소결밀도에 크게 영

향을 미쳤으며, 기공크기 분포에도 밀링 전에 첨가한 것보다 밀링 후에 첨가하였을 때 조대

한 기공의 분율이 많이 나타남을 보여주었다.

  2) 소결밀도와 기공크기 분포에 미치는 영향은 M3O8 보다는 기공형성제가 더 크게 미치

는 것으로 나타났다. 
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그림 1. 기공형성제 첨가시 (U,Gd)O2 펠렛 제조공정 
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그림 2. Gd 함량에 따른 소결밀도

       (기공형성제 밀링 전후에 각각 0.5wt% 첨가)
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그림 3. M3O8 첨가량에 따른 (U,Gd)O2 소결밀도

        (기공형성제 밀링 전 첨가(0.5wt%))
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그림 4. 기공형성제 첨가방법에 따른 (U, Gd)O2[Gd ; 8wt%] 펠렛의 기공 사진
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그림 5. 기공형성제 첨가 방법에 따른 기공크기 분포

       (그림 4의 사진 참조)
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