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요  약 

고연소도 핵연료내의 핵분열 기체원자 확산계수를 구하기 위해 모의 핵연료를 이용하여 고온가열 실험을 
통해 Xe-133의 확산계수값을 구하였다. 실험에 사용한 모의 핵연료 시편은 ORIGEN-2 코드를 이용하여 
연소도가 27300 MWd/t-U에 준하는 핵분열 생성물의 함량에 맞게 배합하여 육면체 형태의 소결체로 
제작하였다. 기포 또는 조사에 의한 포획현상을 줄이기 위해 약 300mg의 시편들을 0.1 MWd/t-U의 낮은 
연소도로 조사하였다. 조사후 고온가열 실험은 온도를 1400℃ 1500℃ 그리고 1600℃의 연속적인 변화를 주어 
수행하였다. 모의 핵연료 소결체내의 Xe-133 확산계수값은 3가 첨가물에 의한 우라늄 공공 농도 감소로 인해 
순수 우라니아 소결체의 확산계수값보다 약 1/3배정도 낮은 것으로 나타났다. 그리고 산소포텐샬이 높을수록 
순수 우라니아내 확산계수의 거동과 같이 확산계수가 증가함을 보여주었다. 

 

Abstract 
To obtain the atomic diffusion coefficient of fission gas in high-burnup fuel, the diffusion coefficient of Xe-133 in 

Simfuel was obtained by a post irradiation annealing test. Simfuel, instead of high-burnup fuel, was made as specimen with 
including dopants which are substitution of fission products at 27300 MWd/t-U using ORIGEN-2 code. It was cubic shaped 
polycrystal with 300mg and irradiated to 0.1 MWd/t-U to reduce irradiation induced traps. Annealing temperature was 
changed 1400oC, 1500 oC and 1600oC on the test. The atomic diffusion coefficients in Simfuel were lower than those in pure 
urania by one third due to a decrease of uranium vacancy concentration which was from 3+ valence dopants. The xenon 
diffusion coefficient in the Simfuel increases with the increasing oxygen potential of the ambient gas.   
 

 

1. 서  론 

 

핵분열 기체 방출은 연소중인 핵연료의 건전성과 안전성을 예측 또는 평가하는 매우 중요한 거동현상이



며 모형 개발을 통해 많은 연구가 진행되어져 왔다. 이러한 모형개발은 확산 방정식을 기초로 하여 여러 조

건에서의 수학적인 방법론이 모색되어 왔다. 그 중에서도 특히 확산 거동에 있어 핵분열 기체 확산계수값은 

매우 중요한 물성치이며 정확한 값이 요구되고 있다. 

 

일반적으로 핵분열 기체 확산계수값은 기체 원자의 격자 확산계수값(lattice diffusion coefficient)이 사용

되었으나 고연소도로 갈수록 핵분열 기체의 방출 현상은 원자의 격자 확산보다는 핵분열 기체의 기포 거동

이 매우 지배적으로 작용하고 있다. 그러나 기포의 거동은 원자의 이동성과 밀접한 관련이 있으며 결국 정확

한 기체원자의 격자 확산계수값이 필요하다. 

 

핵분열 기체의 격자 확산계수는 온도, 연소도 그리고 화학당량변화에 따라 영향을 받는다. 격자 확산계

수를 구하려는 실험은 1960년대부터 계속 진행해왔으며 주로 순수 UO2 또는 여러 첨가물이 함유한 우라니

아(UO2)를 대상으로 확산계수를 구하였다[1,2,3,4,5,6]. 그러나, 그 결과들이 실험방법, 조사조건 및 시편의 

형태에 따라 광범위하게 나타나 아직까지도 보다 정확한 측정분석이 요구되고 있다. 

 

또한 시편이 단결정이 아닌 다결정 소결체일 경우, 결정립계에서의 확산효과가 관찰되는데 

결정립계에서의 확산계수는 일반적으로 격자확산계수보다 높은 것으로 알려져 왔다. 이러한 결정립계에서의 

확산계수를 구하기 위해 최근에 Olander[7] 와 Uffelen[8] 이 핵연료에 적합한 모형을 제시하였다. 

 

현재까지 순수 우라니아(UO2)에서의 핵분열 기체 원자의 격자 확산계수 실험이 많이 이루어져 왔으나 

핵분열 생성물을 함유한 고연소도 핵연료에서의 기체 원자의 격자 확산계수는 아직 자료가 미흡한 상태이다. 

따라서 본 연구는 순수 우라니아와 달리 핵분열 생성물이 많이 함유된 우라니아에서의 핵분열 기체 원자의 

확산 계수를 구하여 순수 우라니아에서의 확산계수와 비교 분석하고자 하였다. 실험방법은 조사후 고온가열 

시험방법(post irradiation annealing test)을 이용하였으며 여러 온도구간으로 변화시켜 각 온도에 대한 확산

계수값을 구하고 산소포텐샬을 달리하여 산화정도에 따른 확산계수의 변화를 관찰하였다. 

 

 

2. 실험 방법 

 

2.1 시편 제작 및 조사 

 

모의 핵연료(Simfuel)의 제작은 27,300 MWd/t-U 연소도를 지닌 핵연료를 기준으로 ORIGEN-2 코드를 

이용하여 핵분열 물질의 종류와 함량을 구해 실재 연소된 핵연료와 같은 조성으로 제조하였다.(표-1참조) 

천연 우라늄을 사용하였으며 핵연료 소결체의 모양은 표면적대 체적비 계산의 편의성을 위해 육면체로 

제작하여 사용하였다. 그림-1은 소결체 조각 시편의 조직을 전자현미경으로 나타낸 그림과 육면체로 제작한 

시편 모양을 보여주고 있다. 표-2에서 보듯이 측정 자료를 통해 밀도와 무게를 측정하고 표면적은 시편의 각 

변을 치수로 계산하여 유효구에 대한 반경을 계산했다. 그 결과, 유효구(Equivalent sphere)에 대한 반경(a) 약 



1mm정도의 값을 얻었다.  

 

표- 1 모의 핵연료 조성 함량 (27,300 MWd/t-U, 300mg) 

원소 무게(mg) 원소 무게(mg) 

Rb 0.072321 Te 0.098539 

Sr 0.140618 Ba 0.387635 

Y 0.092153 La 0.355454 

Zr 0.749788 Ce 1.673200 

Mo 0.684450 Nd 1.225331 

Ru 0.609844 U-235 1.826756 

Rh 0.085663 U-238 255.462849 

Pd 0.287959 O 36.247441 

 

표- 2 모의 핵연료 시편의 제원 

시 편 형 태 이론밀도 
결정립 크기

(µm) 
무게(mg) 연소량(MWd) 

P-Sim-1 262.6 

P-Sim-2 

다결정 

육면체 

97.5% 

(10.52 g/cm3)
10±2 

293 

2.3X10-8 

 

 

 

그림- 1 모의 핵연료 결정립 구조(좌) 및 시편의 형태 (우) 

 



 

그림- 2 조사를 위한 유리앰플(좌) 및 조사후 가열을 위한 알루미나 도가니에 넣은 시편(우) 

 

그림-2는 조사를 위해 시편을 유리앰플에 넣은 그림과 조사후 가열을 위해 시편을 알루미나 도가니에 

넣은 그림이다. 조사시 시편의 핵분열 물질이 누출되지 않도록 하기위해 유리로 밀봉을 하였으며 산화 방지 

및 열전달을 좋게 하기 위해 헬륨을 1기압으로 충진하였다. 제작된 시편은 하나로 연구용 원자로의 HTS 

조사공에 장입하여 조사하였으며 조사시간은 약 20분 정도이고 이때 연소도는 약 0.1 MWd/t-U 이다. 조사가 

끝난 시편들은 고온가열 실험을 하기위해 유리앰플에서 알루미나 도가니로 옮겼고 이것을 가열로에 넣어 

고온으로 가열 실험을 하였다. 

 

2.2 실험 장비 개요 

 

실험장비는 가열부와 포집부로 크게 나누며 가열부는 알루미나 관 주위의 전기 발열체와 관 내부에 

시편을 장착시킬 수 있는 장치와 이송기체의 입출구 및 온도센서장착으로 이루어져 있다. 특히 온도센서를 

알루미나 관 적합한 위치에 두어 실시간으로 산소포텐샬 자료를 얻을 수 있게 하였다.  

 

그림- 3 실험장비 설치 개요 



 

포집부는 활성탄이 들어있는 유리관을 제작하여 핵분열기체가 활성탄을 거쳐나가도록 제작하였으며 이 

유리관은 액화질소가 담긴 비이커에 넣어 핵분열 기체를 낮은 온도의 고체로서 포집할 수 있도록 하였다. 이 

때 비이커 및 유리관의 활성탄 부위는 모두 납상자에 담겨져 있으며 한쪽면에 구멍을 내어 감마 측정기를 

두고 가열시간에 따른 감마 핵종의 누적량을 측정하였다. 그림-3은 실험장비의 전체 그림을 보여주고 

있으며 상세한 내용은 이전 자료에 나타내었다[9].  

 

2.3 실험 방법 

 

소결체에 대한 실험은 이전 단결정분말의 실험방법과 동일하며 단지 방출비가 작아서 낮은 산소 

포텐샬의 경우 가열시간을 30시간으로 하였다. 실험동안 시편으로부터 방출된 Xe-133은 감마 측정기로 

측정하여 시간에 따른 누적량을 측정하였다. 그리고 고온가열 실험전후, 시편에 대해 감마스캐닝을 3600초 

동안 하였다.  

확산계수를 구하기 위해 식(1)과 같이 Booth의 모형을 이용하였다[ 10 ]. 연속적인 온도변화에 따른 

고온가열실험시 식(1)처럼 시간에 따른 방출비 함수로 그 기울기를 이용하여 구하게 되는데 f 에대한 t1/2 의 

기울기보다 f2에 대한 t의 기울기로 나타내면 보다 기울기가 보다 선형적인 값을 나타내므로 정확한 

확산계수값을 구할 수 있다.[11,12] 

 

                    t
a

D36f 2
2

π
=                                                 식( 1) 

 

식(1)의 기울기를 이용하여 계산하기 위해선 방출비를 구해야 하는데 감마측정으로부터 얻은 감마계수를 

방출비로 계산하기 위해서 본 연구에서는 ORIGEN-2 코드를 이용하여 계산하였다.  

감마스캔에 의해서 얻은 Xe-133의 파고는 백그라운드의 영향으로 실제적인 방사능량을 구하기가 어렵다. 

게다가 실험전후의 Xe-133 파고비교는 때때로 큰 오차를 유발시켜서 다른 방법을 이용할 필요가 있다. 

따라서 백그라운드에 영향을 많이 받지 않으면서 파고가 높은 핵종을 찾아야 하고 가급적으로 에너지가 

높은 핵종을 찾아본 결과 I-132(668keV,772keV)와 La-140(815keV)을 선택하였다. 두개의 핵종 즉 3개의 파고를 

참고선원인 Cs-137(662keV)를 이용하여 방사능량을 알수있으며 이것을 ORIGEN-2 코드를 이용하여 그 

방사능량이 나올 수 있는 연소도를 구하였다. 이렇게 해서 연소도를 구하면 이 값을 이용하여 ORIGEN-2를 

이용하여 실제 시편내의 존재하는 Xe-133의 방사능량을 알 수 있다. 가열 시간에 따라 누적된 파고들은 동일 

포집부내에 참고선원인 Ba-133(81keV-33%)을 이용하여 동일하게 감마측정기로 측정하였다. Ba-133의 

감마에너지 또한 Xe-133의 감마에너지와 거의 같아서 에너지에 따른 측정기 효율 검증을 할 필요가 없었다. 

이렇게 구한 시간에 따른 누적 방출비는 식(1)의 기울기에 적용하여 확산계수를 구할 수 있었다. 

산소포텐샬의 변하에 따른 확산계수의 값의 변화를 알아보기 위해 고온가열 실험시 시편의 

산화분위기를 이송기체인 헬륨에 수소의 농도를 다르게 하여 분위기를 변화시켰다. 수소의 농도는 10%, 0.1% 

그리고 헬륨자체의 산소 불순물로 해서 3가지 분위기를 조성하여 실험하였다. 



 

3. 결 과 

 

정확한 O/M 비를 구하기 위해 산소센서의 보정 실험을 한 결과, 산소포텐샬값이 약 20 kJ/mol의 오차를 

보여주었다. 산소센서를 통하여 세가지 혼합 이송기체에 대한 시편 분위기를 측정한 결과 각각 약 -370kJ/mol 

(헬륨+수소-10%), -250kJ/mol(헬륨+수소-0.1%) 그리고 -110 kJ/mol(헬륨+산소불순물)이고 온도변화에 따른 

산소포텐샬값의 변화는 현저한 차이를 보이지 않았다. 축정된 산소 포텐샬을 이용하여 O/M 비 계산은 

Lindemer[13] 가 제시한 식을 이용하여 구하였으며, 그 결과 x값은 각각 0.0005, 0.01 및 0.16 이다. 
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그림- 4 모의 핵연료 시편에 대한 시간에 따른 방출비 (P-Sim-1, ∆GO2 =-370kJ/mol) 
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그림- 5 소결체 시편에 때한 시간에 따른 방출비(P-Sim-2, ∆GO2 =-250kJ/mol) 

 

그림-4와 그림-5는 ORIGEN-2 코드를 이용하여 계산된 방출비를 시간에 따라 나타낸 그림이다. 낮은 

산소 포텐샬에서의 실험은 온도에 따른 방출비 거동 형태가 순수 우라니아와 같이 거의 동일하게 나타남을 

알 수 있다. 그러나 높은 산소포텐샬에서의 실험은 온도에 따른 방출비 거동 형태가 다르게 나타났으며 

시편이 초기 온도에서 균열이 생긴 것으로 보고 있다. 두 시편에 대해 각 온도에 대한 기울기를 구하고 

이것을 식(1)의 기울기와 비교하여 확산계수값을 표-3에 나타내었다. 순수 우라니아 실험과 같이 산화가 

될수록 확산계수의 값이 증가함을 볼 수 있다. 

 

표- 3 각 온도 및 산소포텐샬에 따른 확산계수값 결과 

확산계수(m2/s)* 
시편 산소포텐샬 

1400 oC 1500 oC 1600 oC 

활성화 에너지
(kJ/mol) 

P-Sim-1 -370kJ/mol 1.6X10
-18
 4.5X10

-18
 9.1X10

-18
227 

P-Sim-2 -250kJ/mol 8.1X10
-17
 2.8X10

-17
 4.3X10

-17
- 

           * measured diffusion coefficient contains less than 20% error. 

 

 

 



4. 고 찰 

 

제논 기체의 이동 기구를 규명하기 위해 반세기동안 연구가 이루어져왔고 그 결과 일반적으로 두 가지 

이론으로 주류를 이루고 있다. Une[2,12]는 순수 우라니아와 첨가물을 함유한 우라니아의 실험을 통해 제논 

기체가 우라늄 공공을 통해 이동한다고 보았고 Killeen과 Turnbull[4] 도 역시 제논 기체가 우라늄 공극을 

통해 이동한다고 보아 기존 확산계수에 Lidiard[14] 와 Sharp[15]의 이론을 적용하여 우라늄 공극 농도에 따른 

확산계수항을 추가하여 새로운 확산계수 모형을 제시하였다. 그러나 Matzke[ 16 ]는 제논 확산이 양이온과 

두개의 음이온으로 이루어진 삼중-공공 결합체(Tri-vacancy cluster)를 통해 이루어진다고 하였다. 이것은 낮은 

연소도에서 첨가물이 함유한 UO2와 순수 UO2의 시편을 이용하여 우라늄 자기확산 및 고온 가열 실험에 

의한 제논 기체 방출비를 분석한 결과 제논 기체가 우라늄 공극이 아닌 삼중 공공 결합체를 통한 확산임을 

제안하였다. 어쨌든 두 이론에서 제논 확산은 우라늄 공공 농도와 관련이 있음을 시사하고 있다.  

 

UO2내의 주요 점결함은 산소이온에 의한 Frenkel 점결함 평형을 이루고 있으며 산화 조건에서는 산소의 

침입형 구조가 대부분을 이루고 있다. 또한 우라늄 공극은 Schottky 평형이론에 의해 산소 공공과 평형을 

이루고 있으며 산화로 인해 산소의 침입형이 많을수록 산소의 공공이 줄어들고 그에 반해 우라늄 공공이 

증가하는 현상이 일어나므로 제논의 확산계수는 증가하게 된다. 

 

Matzke 및 Une자료에서 3-가의 첨가물이 섞인 우라니아 실험과 5-가의 첨가물이 섞인 우라니아 실험에서 

3-가 첨가물의 우라니아가 순수 우라니아보다 방출비가 낮고 반대로 5-가 첨가물의 우라니아는 높은 것으로 

확인되었으며 이러한 이유는 제논 기체가 양이온의 공공 또는 삼중공공 집합체를 통해 이동한다는 주장에 

근거한 것으로, 첨가물의 전하값에 따라 이러한 이동결함의 농도를 조절하는 것으로 설명하고 있다.  

 

본 실험에서 구한 모의 핵연료에 대한 확산계수값을 이전 실험에 수행했던 순수 우라니아 핵연료에 

대한 자료와 비교하여 그림-6에 나타내었다. 낮은 산소포텐샬에서의 모의 핵연료 확산계수가 우라니아 

소결체에 비해 1/2 ~ 1/3정도의 낮은 값을 보여주었다. 이것은 모의 핵연료의 첨가물중 3가이온 첨가물의 

함량이 상대적으로 많아 양이온 공공 농도가 적어지므로 확산계수값이 작아진 것으로 보고 있다. 그러나 

활성화 에너지값이 227kJ/mol 이고 순수 우라니아의 값(290~310kJ/mol)[9]에 비해 매우 낮은 값을 보이고 

있는데 이것은 이동결함 형성에너지 또는 기체원자 이동에너지가 첨가물에 의해 순수 우라니아의 경우보다 

상대적으로 낮은 것으로 보고 있다.  

산소 포텐샬이 -250 kJ/mol 인 조건에서의 실험 결과는 실험중 시편이 초기에 균열이 많이 발생했을 

가능성이 있는 것으로 추정하여 이 실험에 대한 확산계수값은 매우 큰 오차를 내포하고 있다. 
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그림- 6 모의 핵연료 및 순수 우라니아 소결체 시편들의 확산계수 비교 

 

 

5. 결  론 

 

고연소도 핵연료에 대한 제논 기체 원자의 확산계수를 알기 위해 모의 핵연료를 제작하였고 고온 가열 

실험을 수행하였다. Xe-133 핵종을 이용하여 시간과 온도에 따른 방출비를 구하였고 Booth 이론식의 기울기를 

이용하여 각 온도에 대한 확산계수값을 구하였다. 등가구(equivalent sphere)의 반경값(a)은 표면적 측정의 

어려움으로 확산률(D’=D/a2)로 표기하여 다음과 같이 확산 계수를 나타내었다. 

 







×= −−

RT
)mol/kJ(227exp104.4)s(D 41/

app
      (∆GO2 =-370kJ/mol )                   식( 2) 

 

모의 핵연료의 핵분열 기체 확산계수값이 순수 우라니아의 값보다 다소 낮게 나타났으며 이것은 3가 

이온의 첨가물이 우라늄 공공의 농도를 감소시킨 것으로 판단된다. 활성화에너지가 순수 우라니아 보다 낮은 



것은 이동결함의 생성 및 기체원자의 이동에너지가 첨가물의 영향으로 인해 낮아진 것으로 보고 있다. 

모의 핵연료에 대한 핵분열 기체 확산계수 실험이 국외적으로도 많이 수행되지 않아 본 연구의 자료가 

매우 가치 있는 것으로 판단한다. 
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